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INTRODUCTION

L’industrialisation et la mondialisation, exacerbées ces dernieres décennies, ont mené
Pensemble des sociétés modernes au bord du gouffre. La biodiversité (humanité comprise)
se trouve malmenée et les espéces animales et végétales disparaissent a un rythme sans
précédent. Nous sommes au coeur d’une crise écologique dont nous sommes tous respon-
sables, acteurs, victimes et, potentiellement, pourvoyeurs de solutions. Les émissions de
gaz a effets de serre (GES) responsables en partie du réchauffement climatique, sont

devenues ’exemple phare de cette catastrophe planétaire.

La production d’énergie est responsable d’environ deux tiers (68%) de la production
mondiale de GES, suivie de loin par les secteurs de I'agriculture (12%) ! et de I'industrie
(7%)2 [1]. Les émissions de GES dues a la production d’énergie ont augmenté de 58%
entre 1990 et 2015, avec des pics impressionnants comme au Bénin (4+849% pour at-
teindre 0,49 tco,/hab en 2015) ou au Vietnam (+597% pour atteindre 1,83 tco,/hab en
2015). Ces deux pays sont pourtant bien loin de la moyenne de I’'Union Européenne (6.28
tco,/hab), des Etats-Unis d’Amérique (15,33 tco,/hab) ou de la Chine (6,59 tco,/hab),

ces deux derniers pays étant en absolu les plus gros émetteurs de GES au monde.

Pour résoudre un probléme aussi critique, une solution globale se doit d’étre mise
en place. En décembre 2015, les accords de Paris sur le climat ont regroupé le monde
a l'occasion de la COP21, pour un premier pas vers une action planétaire. Entrés en
vigueur le 4 Novembre 2016, 195 pays ou organisations en sont signataires® [2]. L’année

2015 fut doublement historique, car c’est la premiere année depuis le début des années

1. Notamment par ’émission de CH4 et N2O par le bétail et la riziculture.

2. Principalement des gaz fluorés et du N»O.

3. Le Nicaragua et la Syrie ont depuis ratifié les accords. Les Etats-Unis ont annoncé leur souhait
de se retirer des accords, mais cela ne serait effectif qu’en 2020 minimum.
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90, ou les émissions de GES n’ont pas augmenté par rapport a ’année précédente malgré

un taux de croissance économique positif.

Etant responsable d’une grande majorité des émissions de GES, la production d’éner-
gie est la clé majeure de la diminution de I’émission de GES. Parmi les solutions dispo-
nibles, la production d’électricité d’origine nucléaire est mise en avant par certains pour
participer a cet effort. Le terme « nucléaire » est, par bien des aspects, porteur de polé-
mique. Il s’est lourdement chargé d’histoires militaires, politiques, sociales et environne-
mentales, depuis la découverte de la fission nucléaire il y a 80 ans, a laquelle « nucléaire »
fait largement référence dans le langage courant. Pourtant, la quantité d’énergie libérée
par la fission nucléaire en fait une source d’énergie exceptionnelle. Mieux comprendre la

fission nucléaire, c’est pouvoir maitriser et garantir la sécurité de son utilisation.

Cette these est une contribution & 1’étude de la fission nucléaire. Elle prend place au
sein de la collaboration, démarrée en 2010, entre le Commissariat & 1’'Energie Atomique
et aux Energies Alternatives (CEA), le Centre National de la Recherche Scientifique
(CNRS) et I'Institut Laue-Langevin (ILL). Cette derniére a pour but la mesure précise
des rendements de la fission induite par neutron thermique pour les actinides d’intéréts
du cycle Uranium-Plutonium et Thorium-Uranium. Récemment, des campagnes de me-
sures portant sur les rendements de fission des réactions 23?Pu(ng,f) et 24 Pu(ny,,f) ont
été menées aupres du spectrometre de masse LOHENGRIN a I'ILL. Cette these porte
sur Ianalyse des rendements isobariques de 239Pu(ny,,f) et de 24'Pu(ng,,f) et des ren-
dements isotopiques et isomériques de ?4'Pu(ny,,f). D’autres observables d’intérét pour

I’étude de la fission nucléaire ont aussi été étudiées parallelement a ces rendements.

Ce manuscrit est la synthese de mes travaux de recherches au sein de cette collabo-
ration. Il est composé de quatre chapitres. Le premier chapitre exposera le contexte de
I’énergie nucléaire et de 1’étude des rendements de fission dans le cadre de I’évaluation

des données nucléaires, dans lequel cette thése s’inscrit.

Ensuite, le chapitre 2 sera ’occasion d’une présentation non exhaustive des premiers
modeles de fission nucléaire visant a prédire les rendements de fission et de leurs amélio-
rations au cours du temps. Nous présenterons aussi le code de calcul FIFRELIN # auquel

nous ferons appel pour interpréter certaines des observables mesurées.

Le chapitre 3 portera tout d’abord sur la présentation du spectrometre LOHENGRIN
et du dispositif expérimental de mesure des rendements isobariques. Puis, nous présen-
terons ’analyse mise en place pour I’étude de ces rendements et de leur distribution en
énergie cinétique. Une partie des régions de la fission symétrique et tres asymétrique ont

été mesurées pour le 24'Pu et feront ’'objet d’une analyse dédiée.

4. Flssion FRagment Evaporation Leading to an Investigation of Nuclear data.
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Enfin, le chapitre 4 exposera le dispositif expérimental et le procédé d’extraction des
rendements isotopiques et isomériques. Nous présenterons les résultats obtenus pour une
partie des masses du pic lourd. De plus, une mesure dédiée a la dépendance du rendement
des produits de fission & leur énergie cinétique sera aussi examinée et interprétée a l'aide

de FIFRELIN.

Cette these a largement profité de 'expérience accumulée par la collaboration par
des années de mesures sur le spectrometre LOHENGRIN. Les méthodes de mesure et
d’analyse utilisées et présentées dans ce manuscrit se veulent un aboutissement de ce
retour d’expérience, combinant des procédures d’analyses éprouvées a de nouvelles amé-
liorations. Un accent particulier est mis sur I'utilisation systématique de tests statistiques
et sur la prise en compte des covariances expérimentales et de leurs propagations pour

que les résultats finaux et leurs incertitudes soient rigoureux et précis.
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La fission nucléaire est un processus physique par lequel un noyau atomique se scinde
en deux voire trois noyaux plus légers. C’est une réaction exothermique ! dont le résultat
différe d’une fission a lautre, que ce soit par la nature des fragments produits (charge
nucléaire et masse) ou leurs états d’énergie et de spin. Le taux de production d’un frag-
ment particulier est appelé le rendement de fission. Ces rendements sont des grandeurs
capitales pour d’éventuelles applications en physique des réacteurs et en radioprotection.
Le vieillissement de matériaux sous irradiations, par exemple, est dépendant du nombre
et de I’énergie des neutrons et v émis par les fragments de fission, découlant directement

des caractéristiques de ces fragments de fission.

De par la complexité et la multiplicité des interactions mises en jeux, la modélisation
de la fission nucléaire est encore loin de reproduire fidelement les mesures, en particulier
les rendements de fission. Puisque ces données de rendements ne sont pas prédites avec
la précision requise par les applications, elles doivent étre mesurées, afin d’essayer de
satisfaire les exigences de la physique des réacteurs et permettre 1’élaboration de mo-
deles plus sophistiqués. La thématique des données nucléaires regroupe les communautés
d’évaluateurs, d’expérimentateurs et de théoriciens dans le but de proposer un ensemble

cohérent de données nucléaires.

Afin d’introduire cet enjeu et les objectifs de cette these, nous allons nous placer
dans un contexte plus large, en présentant tout d’abord dans ce premier chapitre la place
de la production nucléaire civile dans la production d’énergie mondiale et dans quelle
mesure elle peut aider a répondre a la réduction d’émissions de GES. Nous verrons
ensuite 'importance de la connaissance précise des rendements de fission dans cette
optique ainsi que pour d’autres applications et quelle est spécifiquement la place que

propose de prendre cette thése dans la thématique des données nucléaires.

1.1 Le mix énergétique mondial

Historiquement et aujourd’hui encore (voir la figure 1.1) la production d’énergie re-
pose essentiellement sur I'exploitation de combustibles fossiles : gaz naturel, pétrole et
charbon. En plus de dégager lors de leur combustion des éléments nocifs pour ’homme
et 'environnement, ces sources d’énergie sont limitées en quantité. Diverses estimations
existent et divergent dans leurs conclusions mais la majorité s’accorde pour un épuise-

ment de ces ressources au cours du XXI¢ siecle.

Dans notre consommation finale d’énergie, 1’électricité tient une place de plus en

plus importante et n’est pas exempte de cet asservissement aux combustibles fossiles

1. Dans le cas de la fission d’un actinide.
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FIGURE 1.1: A gauche, I'évolution dans le temps de la production mondiale d’énergie

primaire (TPES pour Total Primary Energy Supply) par type d’énergie. Le terme

« other » regroupe entre autres la géothermie, le solaire, I’éolien et I’exploitation des

forces de marée. A droite, la part de chaque type d’énergie primaire dans les émissions
de GES. Tiré de [3].

(voir la figure 1.2). Elle repose principalement sur la combustion de pétrole, de charbon
et de gaz dans des centrales thermiques, malgré le récent essor massif des énergies dites

renouvelables dans certains pays (voir la figure 1.3).

World! TFC from 1971 to 2015 by fuel (Mtog) World electricity generation from 1971 to 2015 by fuel (TWh)
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FIGURE 1.2: A gauche, Pévolution de la consommation mondiale d’énergie (TFC pour

Total Final Consumption) par type d’énergie. Le terme « other » regroupe entre autres

le chauffage solaire et la géothermie. A droite, la production d’électricité par type
d’énergie. Tiré de [3].

World hydro electricity production’ from 1971 to 2015 by region (TWh) World solar PV electricity production from 2005 to 2015 by region (TWh)
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FIGURE 1.3: L’évolution de la production d’électricité d’origine hydraulique (& gauche)
et solaire (& droite), dans les différentes régions du monde. Tiré de [3].
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La consommation d’électricité est pourtant I’'un des secteurs ou la production peut
étre rapidement et efficacement décarbonée, puisque des solutions éprouvées, peu émet-

trices de GES, peuvent se substituer aux combustibles fossiles.

1.2 Le nucléaire en France et dans le monde

Parmi ces candidats, 1’énergie nucléaire tient une place déja importante dans la
production d’électricité. Elle a bénéficié durant de nombreuses années, de forts investis-

sements pour la recherche (voir la figure 1.4).

World nuclear electricity production from 1971 to 2015 by region (TWh) IEA total public energy RD&D budget by technology?

7
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[ Energy efficiency [ Fossil fuels [ Renewable energy sources
Ooeco [ Non-oEcD Europe B Non-0EcD [ china [ Othert

and Eurasia Asia’ . Hydrogen and fuel cells |:| Other power and storage - Cross-cutting . Nuclear

FIGURE 1.4: A gauche, I’évolution en temps de la production mondiale d’électricité
nucléaire par région. A droite, la distribution du budget public de recherche et déve-
loppement alloué aux énergies. Tiré de [3].

En France, cet investissement s’exprime notamment a travers la création en 1945 du
Commissariat & 'Energie Atomique (CEA), devenu récemment le Commissariat & 'Ener-
gie Atomique et aux Energies Alternatives. Les premiers réacteurs francais, mis en place
dans les années 60, sont issus de la filiere Uranium Naturel Graphite Gaz (UNGG), déve-
loppée par le CEA. Ils sont aujourd’hui tous & I’arrét et ont cédé leur place aux Réacteurs
4 Bau Pressurisée (REP), basés sur le design développé par Westinghouse (Etats-Unis).
Aujourd’hui, ’énergie nucléaire est majoritaire dans la production d’électricité francaise,

avec une part de 72,3 % [4] pour 58 réacteurs?.

1.2.1 Un levier pour lutter contre le réchauffement climatique

Si nous comparons les émissions de GES de la France et de ses voisins, présentées
sur la figure 1.5, nous voyons que la France fait figure depuis longtemps de bon éleve.
C’est notamment sur la production d’électricité et de chaleur que la France se démarque

de ses voisins européens, comme cela est illustré sur la partie droite de la figure 1.5. La

2. La France est par ailleurs le premier exportateur mondial d’électricité (données de 2015).
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Suede, qui base aussi sa production d’électricité sur I’hydraulique et le nucléaire présente

un niveau similaire a la France dans cette catégorie.

| 1. Emissions tot. 5. Transport
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FIGURE 1.5: A gauche, 'évolution dans le temps des émissions de GES pour la pro-

duction d’énergie, par habitant, dans plusieurs pays européens. A droite, le détail par

catégories d’émetteurs pour I'année 2015, pour la France, I’Allemagne et la Suede.
Données provenant de [1].

C’est sur ce constat que certains pays se sont tournés vers ’exploitation civile de
I’énergie nucléaire pour décarboner leur production d’électricité. Dans la conjoncture
actuelle ou la demande en énergie et notamment en électricité est en forte augmentation,
I’électricité produite a ’aide de la fission nucléaire a ’avantage certain d’étre une énergie
concentrée pouvant produire de maniére continue, tout en évitant le dégagement massif
de GES. A D’échelle mondiale, & la fin de Pannée 2017, ce sont 446 réacteurs qui sont
exploités dans le monde, pour une capacité totale de 389 GW, [5]. Avec trois nouveaux
réacteurs raccordés en Chine et un au Pakistan en 2017 et 58 réacteurs actuellement en

construction dans le monde, 1’énergie nucléaire est encore en développement.

Nous allons maintenant tres succinctement décrire le procédé de production d’élec-

tricité nucléaire dans les centrales francaises.

1.2.2 Le principe de la production électrique d’origine nucléaire

Certains noyaux atomiques particulierement lourds, tels que 1'233235U ou le 239:241py 3,
peuvent, lorsqu’ils capturent un neutron, se scinder en plusieurs fragments. C’est le phé-

nomene de fission nucléaire induite par neutron? qui sera abordé plus en détail dans le

3. Ces noyaux sont dits fissiles. A D’état naturel, uniquement 1'**°U existe, ce qui est la raison
principale du développement historique de la filiére uranium.
4. Une fission peut étre induite par d’autres voies (ex : photo-fission).
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chapitre suivant. A contrario, certains noyaux, par exemple le 242Cm ou le 2°2Cf, peuvent

se scinder sans apport extérieur, c’est la fission spontanée.

Les fragments résultants d’une fission (fragments de fission) sont caractérisés par leur
nombre de protons (charge nucléaire), Z, leur nombre de neutrons, N et de constituant
total, A = Z + N, le nombre de masse du fragment. Formés dans un état d’énergie
généralement tres élevée, ils vont libérer cette énergie en émettant quasi-instantanément
des neutrons et v prompts, devenant alors des produits de fission. Ces produits de fission,
trés riches en neutrons, vont décroitre par S~ vers la vallée de stabilité, en émettant a

leur tour des particules, dites retardées.

Dans le coeur d’un réacteur nucléaire, ou se situe le combustible, les neutrons libérés
par les fragments et produits de fission vont induire de nouvelles fissions et instaurer une
réaction de fission en chaine. L’énergie libérée par chaque fission, de ’ordre de 200 MeV ?,
va permettre la montée en température du fluide caloporteur du réacteur . La chaleur
accumulée sera restituée a un circuit d’eau secondaire au niveau des générateurs de
vapeur. La vapeur ainsi créée est conduite vers une turbine pour produire de 1’électricité.
La génération de vapeur puis le passage de cette vapeur dans une turbine est le procédé

classique mis en place dans une centrale thermique, quel que soit le combustible.

Pour un événement de fission, la probabilité d’obtenir le noyau (A, Z) est le rende-
ment isotopique Y (A4, Z)". Le rendement en masse Y (A), ou rendement isobarique, est
la probabilité d’obtenir pour une fission un noyau de masse A, toute charge nucléaire

confondue. Naturellement, nous avons la relation :

Y(A) =) Y(A Z) (1.1)

Pour ces deux types de rendements, nous faisons la distinction entre le rendement des
fragments de fission (ou pré-émission neutrons), avant 1’émission des neutrons prompts
et le rendement des produits de fission (ou post-émission neutrons), apres I’émission des

neutrons prompts (mais avant les décroissances 7).

5. 16V =1,602:10"°J
6. De ’eau légere sous pression pour les REP.
7. Des isotopes sont des noyaux possédants la méme charge nucléaire mais des nombres de masses

différents. Le rendement isotopique est le rendement d’un isotope en particulier, défini par son couple
(A,2).
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1.2.3 Les contraintes du nucléaire : siireté, durabilité et gestion des
déchets

L’exploitation massive de ’énergie nucléaire souleve des problemes majeurs : la
streté des installations (intrinseque et contre les menaces extérieures, naturelles ou cri-
minelles), la durabilité de 'approvisionnement des ressources naturelles et la gestion des
déchets. Ceux-ci font de I’énergie nucléaire une énergie tres polémique et fortement po-
litisée. L’opinion publique frangaise est d’ailleurs trés majoritairement (68%) pour une

réduction de la part du nucléaire dans le mix énergétique frangais [6].

Les accidents de Three Miles Island, en 1979, de Tchernobyl, en 1986 et de Fukushima,
en 2011, sont les exemples traumatisants des failles que peut présenter l'industrie nu-

cléaire en matiere de sireté.

En terme de durabilité, les ressources en uranium, qui est le combustible majoritaire
des réacteurs en fonctionnement ®, sont limitées. L’Agence de I'Energie Nucléaire (AEN)
estime que les ressources en uranium couvriront 135 ans [7] d’exploitation, pour une
consommation et une technologie équivalente & celle d’aujourd’hui?. Si la production
d’électricité nucléaire est augmentée pour diminuer l'utilisation des énergies fossiles,

c’est bien évidemment insuffisant.

Enfin, la gestion des déchets est un probléme sensible, en particulier avec la po-
lémique actuelle du projet francais de stockage souterrain Cigéo. Dans la législation
francaise, ’encadrement de la gestion des déchets nucléaires est défini par la loi Bataille
de 1991, réactualisée en 2006. Cette loi demande aux organismes de recherche d’étudier
les solutions de recyclage des déchets et la transmutation des éléments a longue durée
de vie, ainsi que le stockage, en surface ou géologique. Pour bien comprendre ce sujet,
il est nécessaire de bien identifier d’ou viennent ces déchets. Il existe trois catégories de
radionucléides dans le combustible nucléaire usé 'V :

o Les actinides majeurs, qui sont les isotopes de I’U et du Pu.

¢ Les actinides mineurs, qui sont les isotopes de la famille des actinides autres que
I'U et le Pu.

e Les produits de fission.

1

Les actinides transuraniques'! sont produits dans le réacteur par l’enchainement

de captures neutroniques et de désintégrations S~. Pour les actinides majeurs, deux

8. Le thorium, en quantité entre trois et cinq fois plus importante que 'uranium, est un autre com-
bustible possible pour les réacteurs nucléaires et fait ’objet de recherches actives, en Inde en particulier.
9. Différentes équipes de recherche se concentrent depuis quelques décennies sur I'extraction de
P'uranium contenu dans I’eau de mer, qui est une source gigantesque d’uranium, avec des résultats tres
prometteurs. Voir par exemple [8].
10. Nous ne parlerons pas ici des déchets d’exploitation qu’il est souvent nécessaire de vitrifier.
11. Dont le numéro atomique est supérieur a I'U, Z = 92.
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solutions existent. En France ou au Japon, les combustibles usés sont recyclés afin d’en
extraire les actinides majeurs qui peuvent étre réutilisés en réacteur. Cette approche
permet de régénérer une partie du combustible et de diminuer le volume de déchets.
D’autres pays, comme les Etats-Unis, ne recyclent pas jusqu’a maintenant ces actinides
majeurs et les considérent comme des déchets. Dans les deux cas, les actinides mineurs

et les produits de fission sont des déchets ultimes.

La durée de vie de la majorité des déchets ultimes est « courte » (77,2 < 30 ans) et
un stockage (en surface ou géologique) est envisageable. Pour les actinides mineurs, mais
aussi certains produits de fission 12, leur temps de vie est trop long pour cette derniére
solution. Le stockage ne peut apparaitre que comme une solution temporaire. Du point
de vue de la recherche, des solutions sont développées pour ces déchets a vie longue,

nous en aborderons deux en particulier.

Tout d’abord la transmutation dans les ADS (Accelerator Driven System). Les ADS
sont des réacteurs nucléaires sous-critiques couplés a un accélérateur de particules qui
est une source de neutron extérieur au systeme. Le caractere sous-critique, que nous pré-
senterons dans la sous-section 1.3.1, permettrait d’éviter les accidents dits de criticité.
Le principe de la transmutation est de favoriser une réaction nucléaire de capture (pour
les produits de fission) ou de fission induite (pour les actinides mineurs) afin de trans-
former les isotopes a vie longue en d’autres a vie plus courte. Plusieurs projets existent
a travers le monde, par exemple le projet MYRRHA [9] (Multipurpose Hybrid Research
Reactor for High-tech Applications) développé en Belgique, ou le projet BRAHMMA [10]
(Beryllium oxide Reflected And HDPe Moderated Multiplying Assembly) en Inde.

Enfin, une partie de la communauté scientifique se porte sur le développement de
réacteur dit de quatrieme génération (la flotte actuelle étant composée de réacteurs de
deuxiéme et troisieme générations). Ces réacteurs de quatrieme génération ont pour
objectifs :

e D’étre durables en étant capable de fournir de 1’énergie sur le long terme, en
utilisant efficacement le combustible tout en minimisant les déchets produits.

o D’étre compétitifs économiquement en proposant des prix similaires aux autres
sources d’énergie.

o D’étre résistants a la prolifération, en consommant les éléments transuraniques
(qui peuvent étre détournés pour la fabrication d’armes nucléaires).

o D’étre plus sirs, en reposant sur des systemes de sécurité intrinseque, tout en

assurant la protection des hommes et de I’environnement.

12. Le %°Tc, de demi-vie radioactive Ty =2,111- 10° ans ou le 135Cs, Ty2=2,3- 10° ans.
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Forte de son expérience sur les réacteurs expérimentaux Rapsodie, Phénix et le
prototype industriel Superphénix, la France a choisi le concept de réacteur a neu-
trons rapides refroidis au sodium (SFR) comme avenir de la filiere nucléaire. Le projet
ASTRID (Advance Sodium Technological Reactor for Industrial Demonstration) notam-

ment, porté par le CEA et EDF (Electricité De France) refléte cet engagement.

L’objectif final est de fonctionner en cycle fermé en permettant le multi-recyclage

du combustible nucléaire.

Nous allons maintenant discuter de 'utilité des mesures de rendements de produits
de fission, entre autres pour l’exploitation des réacteurs nucléaires. Dans le cadre de
cette these et pour la suite de ce chapitre, nous nous focaliserons sur les rendements de

la fission induite par neutron thermique.

1.3 Les besoins en rendements de fission

Les rendements de fission sont tout d’abord utiles pour le dimensionnement des ré-
acteurs nucléaires, ce sont par exemple des données d’entrée pour des simulations d’évo-
lution de cceur du réacteur en fonctionnement. Nous allons voir quelques applications

ou la connaissance des rendements de fission est nécessaire.

1.3.1 Le dimensionnement de réacteur

La réactivité est le parametre permettant le contréle du coeur du réacteur nucléaire.
Plus précisément, il s’agit de I’évolution dans le temps de la population de neutrons dans
un réacteur, qui est une mesure de la propagation de la réaction de fission en chaine.
Si la réactivité est supérieure a 0, la réaction en chaine s’amplifie. Le réacteur est alors
surcritique, si rien n’est fait une situation accidentelle est tres rapidement atteinte. Si
elle est inférieure a 0, le réacteur est dit sous-critique, la réaction en chaine s’épuise et
finit par s’arréter. Si la réactivité est de 0, la réaction en chaine se poursuit de maniere
stable : en moyenne, pour chaque neutron consommé par la fission, un nouveau est

disponible. Le réacteur est alors critique.

Pour connaitre ’évolution de la réactivité, il faut connaitre la quantité de matiere
fissile dans le coeur du réacteur et l'inventaire des produits de fission. La réactivité
est particulierement dépendante de la concentration de certains produits de fission qui
peuvent capturer des neutrons (139Xe, 149Sm ...). Ils sont désignés comme poisons neutro-
niques, car ils induisent une baisse de la population de neutrons et donc de la réactivité.

Connaitre précisément le rendement de ces poisons neutroniques permet un controle plus
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fin du réacteur et ils sont particulierement importants a connaitre lors du redémarrage

d’un réacteur.

De la méme maniére, les produits de fission gazeux (Xe et Kr en particulier) sont im-
portants car ils participent significativement a la pression au sein de la gaine recouvrant
le combustible. La présence de ces produits de fission gazeux contribue aux pressions
mécaniques qui s’appliquent sur la gaine et peuvent changer la géométrie du combus-
tible et ses propriétés thermiques. A l'exces, la gaine peut se rompre et entrainer une
situation accidentelle, car alors une partie des produits de fission contaminent le circuit
d’eau primaire. Bien connaitre les quantités de ces produits de fissions au cours de la

vie du combustible permet de pouvoir mieux modéliser son comportement.

1.3.2 La puissance résiduelle

Le dernier exemple que nous citerons concerne le calcul de la puissance résiduelle.
C’est la puissance thermique émise par le combustible lorsque la réaction en chaine
est arrétée. Elle constitue une donnée importante lorsque le combustible est sorti du
réacteur a l'arrét d’un réacteur, ou lors d’une situation accidentelle (arrét inhabituel du
réacteur). Cette puissance résiduelle est due aux décroissances des produits de fission et
des actinides présents dans le combustible. Si elle n’est pas évacuée, une surchauffe du

combustible usé peut amener a une situation accidentelle.

L’importance des rendements de fission pour la puissance résiduelle est illustrée par
les figures 1.6 et 1.7. Nous pouvons voir tout d’abord sur la figure 1.6 que l'incertitude
des rendements de fission est une part importante de l'incertitude totale (ici pour le
cas de la fission du ?3°Pu) et devient méme majoritaire aprés une heure. La figure 1.7
illustre I'impact des matrices de corrélation des rendements de fission. Selon I’hypothese
de corrélation prise en compte, les incertitudes finales sont tres différentes. Pour une
estimation précise de 'incertitude d’une grandeur physique, les incertitudes et les corré-
lations des ingrédients utilisés doivent étre connues. Si les corrélations ne sont pas prises

en comptes, 'incertitude peut étre surestimée ou sous-estimée.

1.3.3 La gestion des déchets

La France a choisi une politique de retraitement des déchets nucléaires. Lors de
ce retraitement, la connaissance de la puissance résiduelle et des émissions radioactives
du combustible usagé sont des enjeux importants. Pour le retraitement du combustible
nucléaire et la radioprotection il est important de savoir avec précision, quels types de

noyaux sont contenus dans le combustible en fin de cycle et en quelle quantité. Cela
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n’est possible que si les rendements des produits de fission de chaque noyau fissile sont

bien connus.

1.3.4 Compréhension de phénomeénes physiques et tests de modeles

L’importance de ces rendements de fission ne se restreint pas qu’a la physique des ré-
acteurs. Elle a un impact direct sur d’autres domaines de recherche, comme par exemple

la physique des neutrinos pour le calcul du spectre d’antineutrinos réacteurs [13].

Les modeles de fission nucléaire, comme nous le verrons plus en détail dans le cha-
pitre suivant, chapitre 2, sont encore loin de reproduire les observations. Les rendements
de fission font partie des observables a partir desquelles ces modeles peuvent étre tes-
tés. La sensibilité des modeles & certaines données expérimentales (les rendements de
la région symétrique ou tres asymétrique, les rapports isomériques) est particulierement

importante, ce qui en fait des données de premier choix pour ces tests.

1.4 Les bibliotheques de données nucléaires évaluées : entre

mesures expérimentales et modeles

Les mesures d’observables de la fission nucléaire, comme les rendements de fission,
sont regroupées dans des bibliothéques de données nucléaires, que nous allons maintenant

décrire.

Ces bibliotheques de données nucléaires évaluées regroupent les connaissances expé-
rimentales acquises au cours des derniéres décennies, couplées a des modeles empiriques
et un long processus d’évaluation. L’évaluation consiste a proposer un ensemble d’ob-
servables cohérentes, prenant en compte les données expérimentales disponibles et des
modeles empiriques. Les évaluations sont constamment testées, en particulier par com-

paraison a des mesures intégrales.

Ces bibliothéques reposent généralement sur les mémes mesures expérimentales,
mais pas nécessairement sur les mémes modeles. La multiplicité des jeux de données
et les incohérences entre expériences font du processus d’évaluation une tache ardue,
de plus, des méthodes d’évaluations différentes sont utilisées. Cela entraine parfois des

divergences significatives entre les bibliotheques de données nucléaires usuelles.

Il existe différentes bibliotheques de données nucléaires, nous citerons en particulier

les bibliothéques des Etats-Unis, ENDF (Evaluated Nuclear Data File) et européenne,
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JEFF (Joint Evaluated Fission and Fusion). Dans les prochains chapitres, nous compa-
rerons nos données avec ENDF/B-VII.1 [14], JEFF-3.1.1 [15] et JEFF-3.3 [16].

1.4.1 Les cas particuliers du ?*°Pu et du **'Pu

Les noyaux de 23%241Py sont des noyaux fissiles produits et consommés au cours de
I’exploitation d’un REP. Sur ’ensemble du cycle, le plutonium est responsable d’environ
30% de ’énergie thermique produite. En particulier, dans le cadre du multi-recyclage,
cette proportion serait de plus en plus importante. Ainsi, leurs rendements de fission sont
utiles aux calculs que nous venons de voir. Pourtant, les incertitudes sur les rendements
de fission isotopiques ou isobariques que proposent les évaluations sont bien souvent
proche de 10 & 20%. Ce sont des incertitudes trop importantes si nous souhaitons simuler
précisément le comportement des réacteurs nucléaires, surtout en I’absence de matrices

de covariance.

En particulier, il existe pour le ?*?Pu une divergence entre ENDF /B-VII.1 et JEFF-
3.1.1 sur la forme de la distribution du pic lourd, notamment autour de la masse 134.
Dans JEFF-3.1.1, le rendement de la masse 134 est de 6,9% et de 7,7% dans ENDF /B-
VIIL.1. C’est pourtant une masse dont le rendement est primordial pour le contréle des
réacteurs. En effet, lors du fonctionnement d’un réacteur nucléaire, activité de 1’341 est
mesurée. Si elle dépasse un seuil, cela peut indiquer une perte d’étanchéité conduisant a
la dissémination d’une partie des produits de fission dans le circuit primaire, nécessitant
un arrét immeédiat du réacteur [17]. Le 34Xe, dont le rendement cumulé est équivalent
au rendement de la masse 134, est aussi important du fait de son état gazeux, comme

nous ’avons vu précédemment.

Le probléme est différent pour le 2! Pu. Pour cet isotope, peu de données expéri-
mentales existent, en particulier pour les rendements isotopiques du pic lourd, ce qui

nécessite un travail complet de mesure dans cette région de masses.

1.5 Les objectifs de ma these

Ma these s’inscrit dans cette thématique générale d’évaluation de données nucléaires
et de tests de modeles, au sein de la collaboration entre le CEA, le CNRS et 'ILL. Elle
fait suite aux travaux de these portés par A. Bail [18], F. Martin [19], C. Amouroux [20]

et A. Chebboubi [21] qui ont su faire évoluer la méthode de mesure et d’analyse.

Cette these porte en premier lieu sur les mesures des rendements en masse de la

fission induite par neutron thermique du ?*°Pu, afin de proposer une réévaluation d’une
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partie du pic lourd et fournir une solution aux différences observées entre JEFF-3.1.1
et ENDF /B-VII.1. Pour le 2*!Pu, nous voulons proposer des données plus complétes en
fournissant l'intégralité des rendements en masse du pic lourd, comprenant les régions
de la fission symétrique et tres asymétrique et une partie importante du pic léger. Il est
important de mesurer l'intégralité du pic lourd pour permettre une auto-normalisation
et ainsi une indépendance aux données existantes (expérimentales ou évaluées). De plus,
les régions symétrique et tres asymétrique sont particulierement sensibles aux effets
prédits par certains modeles. Nous souhaitons aussi proposer pour le 24'Pu une partie

des rendements isotopiques du pic lourd.

Pour les différentes analyses menées, une attention particuliére est portée a la pro-
duction et la propagation des incertitudes et de leurs covariances. Ces covariances, qui
comme nous l’avons vu sont primordiales pour utiliser des données, sont comme un
passeport de l'analyse, elles refletent le chemin d’analyse suivi. Leur prise en compte
permet une propagation juste de 'incertitude expérimentale. Ces matrices sont malheu-
reusement souvent manquantes dans les données expérimentales et de maniere générale
non incluses ou incomplétes dans le processus d’évaluation, malgré des efforts récents

dans ce sens [22; 23].
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La physique nucléaire est une des disciplines scientifiques majeures du XX¢ siecle,
dont I'un des points culminants fut la découverte de la fission nucléaire, qui a eu et a

toujours des impacts sociétaux et géopolitiques conséquents.

En 1938 et 1939, O. Hahn et F. Strassman publient leurs observations [24] [25] [26]
qui en quelques mois trouvent une premiere interprétation théorique par L. Meitner et
O. R. Frisch [27] 1. O. Hahn obtint le prix Nobel de chimie en 1944, la fission, alors dans
la thématique de la chimie nucléaire, était pressentie pour révolutionner le monde, tant

I’énergie libérée par ce processus, de 'ordre de 200 MeV, est imposante.

La plupart des grands noms de la physique se joignent alors a cette nouvelle disci-
pline, développant modeles et expériences afin de comprendre et tester ce nouveau pan

de la physique nucléaire.

Prés de 80 ans apres, son étude n’est plus autant a la mode, détronée par d’autres
domaines comme la physique des particules? ou la cosmologie 3. Pour autant, la fission
nucléaire est loin d’avoir livré ses secrets. La complexité des interactions du systéme a
N corps que représente le noyau atomique est impossible & déméler malgré les outils
actuels : aucune théorie ne prédit efficacement les différentes observables de la fission

nucléaire.

Nous proposons dans ce chapitre une revue de quelques modeles développés autour
de la fission nucléaire, afin d’introduire le processus d’évaluation de données nucléaires et
les modeles empiriques dont elle a besoin. Ces deux premieéres parties nous permettrons
d’expliquer les raisons et fondements du code de désexcitation nucléaire FIFRELIN, qui

sera un outil essentiel & ce travail de these.

2.1 Comprendre et décrire la fission nucléaire

La fission nucléaire est le processus au cours duquel un noyau lourd se scinde en
plusieurs fragments de masses comparables (& la différence d'une désintégration o ?).
La fission est majoritairement binaire et asymétrique, deux fragments sont formés : un
fragment léger et un fragment lourd. Il existe de rares événements de fission ternaire (de

lordre de 0,1% des éveénements), ou encore plus rare de fission quaternaire (de I'ordre

1. A noter que la possibilité quun noyau lourd se brise en plusieurs larges fragments est évoquée
quelques années auparavant par 1. Noddack [28].

2. Mise en évidence de lexistence du boson de Higgs (au LHC en 2012, récompensé par le prix Nobel
de Physique 2013), de loscillation des neutrinos (par Super-Kamiokande en 1998, récompensé par le prix
Nobel de Physique 2015).

3. Premiére mesure d’ondes gravitationnelles (par I'interféromeétre LIGO en septembre 2014, récom-
pensé par le prix Nobel de Physique 2017).

4. Pour certains, la désintégration a peut étre vue comme une fission trés asymétrique, voir par
exemple [29].
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de 1077 par fission), ’étude de la fission ternaire est un sujet en soit et ne sera pas
abordée dans cette these. Les travaux de H. Diehl et W. Greiner [30], C. Wagemans [31]

ou U. Koster [32] sont de bonnes lectures sur ce sujet.

L’étude de la fission apporte de nouvelles connaissances sur le comportement de la
matiére nucléaire. Mais c’est un processus complexe ou des effets collectifs (macrosco-

piques) se couplent & ceux caractéristiques de particules individuelles (effets microsco-

piques).

2.1.1 L’image de la fission par le modéle de la goutte liquide (LDM)

Le premier modele de fission a voir le jour s’appuie sur la description du noyau
introduite par C. F. von Weizsécker [33], o, par analogie a une goutte liquide, le noyau
est composé d’un fluide incompressible de nucléons®. Cette goutte de matiére nucléaire
se déforme et peut se scinder, naturellement (pour la fission spontanée) ou sous ’action
d’une perturbation extérieure (en l'occurrence un neutron pour la fission induite par

neutron).

Déja reprise par Meitner et Fisch, cette analogie inspire N. Bohr et J. A. Wheeler qui
proposent un modele macroscopique simple et compréhensible [35]. La compétition de la
répulsion coulombienne et de l'interaction forte donne naissance a une surface d’énergie

potentielle dépendante de la déformation dans laquelle évolue le noyau.

La figure 2.1 reprend des calculs d’énergie potentielle de Karpov et al. [36] qui

serviront a illustrer les différentes étapes de la fission induite par neutron.

23323517, 239.241py ) capture un neutron (dit neutron incident)

Le noyau initial (
pour former un noyau composé. Grace a I’énergie apportée par le neutron capturé (I'éner-
gie de liaison du neutron et son énergie cinétique), le noyau composé va se déformer
jusqu’au point selle. Le point selle est un maximum d’énergie potentielle et définit la
hauteur de la barriere de fission. De cette position de non-retour, le noyau composé em-
prunte un chemin d’énergie potentielle minimale jusqu’a la scission. A la scission, deux
fragments sont formés et accélérés par répulsion coulombienne. Environ 80 a 90% de
I’énergie libérée par la fission est convertie en énergie cinétique des fragments de fission.
Le reste étant sous la forme d’énergie d’excitation des fragments de fission. Aprés ac-

célération®, les deux fragments de fission sont dans un état excité et vont émettre des

5. Notons que l'idée de la description d’un noyau comme une goutte est déja évoqué par
G. Gamow [34] quelques années auparavant.

6. Le temps caractéristique de l'accélération des fragments est court devant le temps moyen de
P’émission de particules promptes, voir [38].
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FIGURE 2.1: En haut, les différentes étapes du processus de fission. En bas, la topo-

graphie de I’énergie potentielle en fonction de deux degrés de liberté clés : 'asymétrie

des masses des fragments et 1’élongation (distance entre les barycentres des deux frag-

ments). En rouge, le chemin que peut parcourir le noyau fissionnant, de son état stable
jusqu’au point de scission. Adapté de [37].

neutrons puis des  prompts (en négligeant la compétition neutrons/+) pour évacuer cet

exces d’énergie et former deux produits de fission .

Les produits de fission ainsi formés sont toujours riches en neutrons et vont décroitre
par émission 5 : éX — Zjil Y 4+ e~ +7,, suivie par ’émission de neutrons et  retardés,
jusqu’a atteindre la stabilité. La figure 2.2 donne a titre indicatif I'ordre de grandeur des

temps des différentes étapes.

Il est aussi possible que le noyau composé émette des neutrons prompts avant la
fission. Lorsqu’un neutron prompt dit de pré-fission est ainsi émis, la fission est de

seconde chance (et d’ordres supérieurs quand plusieurs neutrons sont émis).

Habituellement, les particules promptes sont supposées émises lorsque les fragments

sont completement accélérés. Certains calculs, proposés par exemple par H. Marten

7. L’appellation fragment primaire et fragment secondaire est aussi utilisée pour distinguer les frag-
ments avant et aprés émissions de particules promptes.
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FIGURE 2.2: Les temps caractéristiques du phénomene de fission nucléaire a partir du
point selle.

et D. Seeliger [39], suggeérent que des neutrons pourraient étre émis durant la phase
d’accélération. Certains suggerent méme que des neutrons soient émis lors de la scission,
en tant que produit ternaire. C’est ce que propose notamment Fuller [40] avec le modele

dit de I'approximation soudaine.

2.1.2 Du LDM au modeéle microscopique-macroscopique

L’énergie du noyau dans le modele de la goutte liquide est décrite comme la somme
d’un terme volumique, surfacique, coulombien, d’asymétrie et d’appariement. Tous dé-

pendant de sa masse A ou de sa charge nucléaire 7 :

Ecout Easym

—_—— —
Z(Z—-1) _(A—-22)*

Eyol Esu'rf
o 2/3
Erpm = _CVA‘FBA +y AL/3 + A + app

E app

(2.1)

Lorsqu’il se déforme, la stabilité du noyau dépend de la compétition entre les termes de

surface et coulombien, les deux termes dépendants de la déformation.

Pour qu’un noyau soit stable, il faut que pour une petite déformation, la variation
de I’énergie coulombienne soit plus faible que celle de I’énergie surfacique. Cette consi-

dération donne naissance au parametre de fissilité du noyau, défini comme le rapport

E
T = 5 Em“l . Ce parametre est une mesure de la capacité d’un noyau a fissionner et peut
surf
. RN z? 1 s
étre approximé a r = T 5L D’apres le LDM, lorsque x > 1, le noyau est suscep-
)

tible de fissionner spontanément. Or, pour la plupart des actinides, 0,68 < x < 0,76. 11
existe ainsi une barriére d’énergie potentielle par-dela laquelle le noyau doit passer pour
fissionner. C’est la barriere de fission, illustrée sur la figure 2.3, tirée de la publication
de Bohr et Wheeler [35].

Une description simple de la déformation du noyau peut pour de petites déformations

autour de son rayon initial Ry (pour un noyau sphérique) passer par l'utilisation des
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harmoniques sphériques Y}, , :

R(0> (Z)) = RO 1+ Z a)\,uY)\,u(‘ga ¢) (22)
A b

Les termes usuels sont les premiers ordres de ce développement, ou ag caractérise le
volume du noyau, a; la déformation dipolaire (position du centre de masse), as sa défor-
mation quadrupolaire (élongation du noyau), ag sa déformation octupolaire (asymétrie
du noyau) et a4 sa déformation hexadécapolaire (déviation de la forme du noyau par

rapport a une ellipsoide). Les termes d’ordre supérieurs sont rarement nommés.

dE 1 dx
o, and other S (o E
degree]‘ of freedom 4K =vdp Kinetic =
\ i 1
, Excitation] —! |
ﬁ’% \ | Evergy { i—

E'E;-K

; 'E{F
- s Y..

=N

FIGURE 2.3: A gauche, les niveaux d’énergie en fonction de la déformation du noyau,

plus particulitrement en fonction des moments quadrupolaire et hexadécapolaire. A

droite, le chemin d’énergie minimale que suit le noyau. Ef représente la barriere de
fission au point selle, au-dela duquel la fission est irréversible. Tiré de [35].

La barriere de fission peut étre calculée a partir du LDM et des parametres de
déformation as et aq. Malgré les considérations simples du LDM, de tels calculs donnent
des ordres de grandeurs comparables & des calculs plus récents. De maniere générale, les

concepts introduits par le LDM restent pertinents aujourd’hui.

Mais si uniquement les effets macroscopiques sont pris en compte, la fission est
purement symétrique (deux fragments de méme masse, situation en bas & gauche de
la figure 2.1). C’est avec 'ajout d’effets microscopiques que V. M. Strutinsky [41; 42]
vient compléter le LDM. En proposant un modele microscopique-macroscopique qui
considere les effets de couches et d’appariement, la fission asymétrique (un fragment

lourd et un fragment léger, situation en bas a droite de la figure 2.1), majoritairement
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observée dans la fission thermique, est expliquée théoriquement. Remarquons que les
effets microscopiques sont lavés pour de hautes énergies d’excitation et la configuration
est alors proche du pur LDM. Cela implique que pour un neutron incident a haute

énergie cinétique, la fission symétrique prend plus d’importance .

Dans ce modele, I’énergie du LDM est corrigée des effets de couches (d’ou le nom :

shell correction method ou SCM) :

FEscoy = Eppy + 60U + 6P (2.3)

Ou 0U est la correction provenant des effets de couches et dP la correction due a

I'appariement. Plus explicitement :
. by
SU=U-U=)> 2nye, — 2/ €g(e)de (2.4)

Avec U I’énergie totale des n, niveaux occupés d’énergies €, a laquelle est soustraite une
énergie moyenne U pour laquelle une densité de niveaux uniforme §(e) est considérée (A

est définie fonction du nombre de particules).

La force de ce modele est de lier les effets moyens décrits par le modéle macroscopique
aux fluctuations apportées par la description fine de la densité de niveaux du modele
en couche. L’appariement vient compléter ce tableau en prenant en compte les énergies
d’appariement des niveaux d’énergie. De la méme maniere que 6U, P est la différence
entre ’énergie d’appariement de la densité de niveaux que donne le modele en couche et

celle obtenue en considérant une densité de niveaux moyenne.

Barriére de fission a deux bosses

Les calculs suivant I’approche de Strutinsky pour certains noyaux, en particulier aux
alentours de 146 neutrons [43], font apparaitre une barriere de fission a deux bosses et
donc un deuxieme minimum d’énergie. La plupart des calculs et des expériences montrent
que le deuxieme minimum est un minimum local plus haut que I’état stable du noyau

(premier minimum local).

Ce deuxiéme minimum fait apparaitre des états isomériques ? de fission dits de classe

I1, différenciés de I’état fondamental de classe I. Il est parfois observé pour des actinides

8. Cette remarque est valide pour les isotopes fissionnant les plus communs (U, Pu). Certains noyaux
plus exotiques, comme le 2*”Fm ont une fission thermique majoritairement symétrique

9. Isomeres de formes ou « shape isomers », car la forme de I’énergie potentielle en fonction de la
déformation est bien spécifique.
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légers un troisieme minimum local, de classe III. L’étude de ces isomeres de fission est im-
portante pour la compréhension de la fission retardée. Cette nouvelle topographie a une
importance primordiale sur la section efficace de fission et 'asymétrie des distributions

en masse.

Finite Range Liquid Droplet Model

Il existe des paramétrisations décrivant la déformation du noyau différentes de celle
de I’équation 2.2. C’est notamment le cas pour le modele développé a Los Alamos [44],
le « Finite Range Liquid Droplet Model » (FRLDM), qui propose une paramétrisation
du noyau a cinq parametres libres treés parlants (voir sur la figure 2.4), ou celle proposée
dans le modele de V. V. Pashkevich [45] basée sur les ovales de Cassini, ou celle de

U. Brosa [46] se basant sur les formes de Lawrence.

LB LN L L L L B B |
_ 20 2*Aczs E=12.50 (MeV) + Z*Acias E'=12.05 (MeV) 3
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FIGURE 2.4: A gauche, la paramétrisation de la forme du noyau composé dans le
FRLDM, tiré de [47]. A droite, les résultats de cette paramétrisation (traits pleins)
comparés aux résultats du GSI [48] (points noirs). Tiré de [49].

Plus en détail, le FRLDM repose sur la résolution de 1’équation de Langevin pour
I’ensemble des parametre x, traduisant une marche aléatoire similaire au mouvement
Brownien. La forme multidimensionnelle du noyau évolue dans le temps en fonction de
son énergie potentielle de déformation et d’une force dissipative qui traduit 'interac-
tion des degrés de liberté macroscopiques et microscopiques. Des résultats du FRLDM
sont proposés sur la droite de la figure 2.4 pour des rendements en charge nucléaire de

différents systémes fissionnant et comparés aux données expérimentales du GSI [48] .
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2.1.3 La fission vue comme processus thermodynamique

Le processus de fission induite peut étre vu comme un processus thermodynamique,
ou les propriétés des fragments de fission sont déterminées pendant la descente du point
selle au point de scission. Cette approche suppose un équilibre thermodynamique et il

existe deux cas extrémes.

Le premier suppose un équilibre entre tous les degrés de liberté (collectifs et intrin-
seques) et ainsi 'existence d’une température unique 7" caractéristique de cet équilibre.
Il existe donc un couplage (viscosité) fort entre les états collectifs et individuels. C’est
notamment I’hypothése du modele de P. Fong [50]. P. Fong calcule les parameétres de
densité de niveaux en fonction de la masse des fragments afin de déterminer le nombre
d’état quantiques accessibles pour une fragmentation (Ar, Ag). Il suggere alors que
cette grandeur est directement proportionnelle a la probabilité d’obtenir la fragmenta-
tion (AL, Ap) et peut ainsi obtenir les distributions en masse des fragments de fission.
Ce modele arrive notamment & reproduire ’asymétrie de la distribution en masse de
1'235U. A l'opposé, le modele adiabatique, suppose que les états individuels ne sont pas

couplés (viscosité nulle) aux états collectifs.

B. D. Wilkins et al. [51] propose dans son modéle du point de scission (scission point
model) un couplage intermédiaire. Ainsi, les degrés de liberté collectifs et intrinseques
sont en quasi-équilibres et une température est caractéristique des mouvements collectifs
et une autre des mouvements individuels. Son hypothese la plus radicale est de suppo-
ser un équilibre thermodynamique au point de scission, dénomination qui est d’ailleurs
introduite par Wilkins. Ainsi, les caractéristiques des fragments de fission sont définies

a la scission.

Ce modele quasi-statique permet, a partir de ’énergie potentielle du point de scis-
sion, d’obtenir la distribution des fragments (A,Z, T K E). Il ne considére que trois para-
metres pour décrire le systéme fissionnant a la scission :

e T une température caractéristique des degrés de liberté collectifs.
e 7 une température caractéristique des degrés de liberté intrinseques.
e d la distance entre les deux fragments, considérés comme deux sphéroides co-
axiaux 10,
Wilkins considere ces trois parametres comme constants pour tous les systémes fission-
nant et respectivement égaux a 1,0 MeV, 0,75 MeV et 1,4 fm. En plus de ces parametres,

le modele prend en compte la déformation des fragments, 5! et leurs composition en

neutrons NN et protons Z.

10. Ce parameétre n’a pas d’utilité physique mais permet de contourner la méconnaissance de I’énergie
cinétique pré-scission K Ep... L’énergie cinétique totale post-scission est TKE = K Epre + Veour.
11. B est définie a partir du demi-grand axe et demi-petit axe des ellipses.
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L’énergie potentielle totale du systeme a la scission, V, est calculée comme la somme
de I'énergie potentielle de chaque sphéroide et de leurs énergies d’interaction, séparée en
interaction coulombien V¢ et nucléaire V,,. L’énergie de chaque sphéroide est I’énergie du
LDM, Vipa avec une correction 2 d’effet de couche S et d’effet de parité P. Ces deux

corrections incluent une correction pour les protons et les neutrons indépendamment.

V(NL, Zr, BL, Nu, Zu, Bu, 7,d) = Vipym, (NL, Z1, BL) + Vipyy (Nu, Zu, Bu)
+ SL(Ni, Zr, Br,7) + Su(Nu, Zu, Bu, 7)
+ PL(NL, Z1, BL,7) + Pu(Nu, Zu, B, 7)
+Ve(NL, Z, BL, Nu, Zu, B, d)
+VN(N,Z1, BL, Nu, Zu, B, d) (2.5)

La densité de probabilité des fragments est alors définie & travers T :

N, Z Ny, Z
P(N Z ; O\/ﬁ exp( ( Ly LvBLa TH7 HaBH7T7d)> dBLdBH (26)
L=

Nous venons de voir comment la distribution (A,Z) (équivalente & (N,Z) puisque
A = N+ Z) est obtenue. Pour déterminer I’énergie cinétique totale, partons de 1'énergie
totale libérée, qui est composée de I’énergie cinétique post-scission provenant de I’énergie
d’interaction coulombienne a la scission Vi, énergie cinétique pré-scission (acquise entre
le point selle et le point de scission) E,.. et de la somme des énergies de déformation

Egey et intrinseque Ej,; des deux fragments :

Q=Ve+Epe+ Y. Eief+>.> Eint (2.7)
L H L H

Comme pour le couplage entre états collectifs et intrinseques, Wilkins identifie deux
cas extrémes. Le premier dans lequel ’énergie cinétique pré-scission F,.. est supposée

nulle et I’énergie cinétique vient uniquement de la répulsion coulombienne (cas 1) :
TKFE) = ———— (2.8)

Ou D est la distance entre les deux centres de charge et dépend de 8y, By et d, e étant

la charge électrique élémentaire.

12. L’indice L spécifie le fragment léger et H le fragment lourd.
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Dans le deuxieéme cas, I’énergie intrinseque est supposée nulle et TK E est alors (cas
2) :
TKE,=Q—>_ Y FEuy (2.9)
L H

Un point fort de ce modele est de reproduire avec peu de parametres la majorité
des tendances des rendements en masse. Quelques exemples des résultats de ce modele,

tirés de [51] sont présentés sur la figure 2.5.
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FIGURE 2.5: A gauche, la distribution en masse de 252Cf(s.f.) et au milieu, de

25U (ngp,f) : en traits pleins les données expérimentales, en pointillés, les calculs du

modeéle de point de scission. A droite, la distribution en énergie cinétique totale pour

252(Cf(s.f.). En traits pleins, les données expérimentales et les calculs du modele de point
de scission pour les cas 1 (points noirs) et 2 (croix noires). Tiré de [51].

Certaines améliorations récentes a ce modele ont conduit a 1’élaboration du code
SPY, notamment durant la thése de J.-F. Lemaitre [52]. A la différence de Wilkins, la
déformation des fragments, Sy et 81, provient de calculs microscopiques. De plus, le pa-
rametre d est supprimé par des considération de densités nucléaires. Quelques exemples

des résultats de SPY sont montrés sur la figure 2.6.

Si la démarche de modélisation est plus poussée et plus satisfaisante, les résultats
restent tres éloignés des résultats expérimentaux, méme si la tendance générale est re-

produite.
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FIGURE 2.6: A gauche, les rendements (pré-neutron) de fission isobarique pour la fis-

sion induite par neutron thermique de différents actinides obtenus avec SPY (en rouge)

et comparées & I’évaluation ENDF/B-VIL1 (en noir). A droite, un zoom de cette dis-
tribution pour 1'’?*5U. Tiré de [52].

2.1.4 Modeles microscopique, statique ou dynamique

La maniere la plus rigoureuse de décrire la fission est de résoudre les équations
régissant le mouvement de chaque nucléon en considérant I’ensemble des interactions
nucléon-nucléon. Le noyau est décrit dynamiquement, dans une approche microscopique

par un calcul ab initio.

Le systeme est décrit par son Hamiltonien, H :

A

H=

+ = ZZVJ (2.10)

2ml ey

Ot les nucléons i de masse m; et de quantité de mouvement p; sont liés par un potentiel
d’interaction V; ;. Pour un actinide, ott A dépasse aisément 200, c’est avec les moyens de

calculs actuels un systéme impossible a résoudre.

Plusieurs méthodes ont vu le jour pour simplifier et résoudre ce probleme, afin de
calculer la surface d’énergie potentielle dans lequel évolue le noyau. K. A. Brueckner et
C. A. Levinson [53; 54] proposent en 1955 un formalisme basé sur la méthode de Hartree-
Fock déja utilisée en atomistique. Cette méthode suppose un champ moyen dans lequel

évolue les nucléons. Elle est donc itérative et doit étre résolue numériquement.

Le formalisme de Hartree-Fock—Bogoliubov (HFB) ou son équivalent dynamique

incluant en plus les corrélations qu’implique l'appariement : le « time dependant »
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Hartree—Fock (TDHF) couramment utilisées se basent sur cette méme méthode de
Hartree-Fock. Des exemples récents de ce type de calculs sont présentés sur la figure 2.7.
La complexité réside dans I’écriture des potentiels d’interaction. L’utilisation d’un mo-

dele de potentiel nucléaire effectif est souvent nécessaire, les plus classiques sont ceux

proposés par T. H. R. Skyrme [55] en 1959 et D. Gogny [56] en 1975.
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FIGURE 2.7: L’évolution temporelle d’une coupe 2D de la densité du noyau composé
du 24°Pu obtenu par des calculs TDHF (Time Dependant Hartree-Fock) utilisant 1'in-
teraction de Skyrme. Les lignes iso sont de 0,05 nucléons par fm?3. Tiré de [57].

Une autre approche dynamique est aussi possible en se basant sur la Time Dependant
Generator Coordinates Method (TDGCM) [58], dont de récents résultats sur les distri-

butions en masse et en charge des fragments de fission sont montrés sur la figure 2.8,

pour 23Pu(n,f).
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FIGURE 2.8: Résultats obtenues avec TDGCM pour 239Pu(n,f), comparés aux données
expérimentales [59; 60] et & JEFF-3.1 avec une paramétrisation utilisé pour I'interaction
de Skyrme, SkM (en bleu) et de l'interaction de Gogny, D1S (en rouge). Tiré de [58].

2.2 Les modeéles utiles a 1’évaluation des rendements de

fission

De nombreux modeles se sont développés pour le calcul des topographies d’énergie
potentielles (Thomas-Fermi, Hartree-Fock, équations de transport de Langevin ...) a dif-
férents nombres de degrés de liberté (épaisseur du col, asymétrie des masses, élongation
...). Malgré leurs raffinements, méme les développements les plus récents n’arrivent pas
a prédire avec la précision requise pour les applications les distributions en masse et en
charge nucléaire des fragments de fission ou d’autres observables (nombre de neutrons

prompts émis).

Comme nous 'avons vu dans le chapitre 1, c’est ici qu’intervient 1’évaluation des
données nucléaires. Puisqu’aucun modele n’est représentatif de la réalité, il est nécessaire
pour répondre aux besoins de la physique des réacteurs, d’avoir recours a des évaluations.
Elles sont un condensé de notre connaissance, compromis entre modeles empiriques ™ et

données expérimentales, dans ’attente d’un modele unifié de physique nucléaire.

Les modeles utilisés dans les évaluations visent, a partir de considérations physiques
plus ou moins présentes et pertinentes, a reproduire les données expérimentales en ajus-
tant des parametres libres. Pour les évaluations, c’est une nécessité, ces modeles sont

utilisés lorsque les données expérimentales sont manquantes.

13. Le role d’'un modeéle empirique est de reproduire la réalité en se s’approchant au mieux des
observations. Il n’a pas nécessairement de fortes considérations physiques. A la différence d’un modele
physique qui se base sur une mathématisation de lois et principes physiques.
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2.2.1 Les modéles de Wahl

Les modeles de Wahl sont deux modeles développés dans les années 80 par A. C. Wahl
[61; 62]. Le premier pour décrire la distribution en charge nucléaire des produits de fis-
sion a une masse donnée, le modele Z,,, le second pour décrire la distribution en masse

pour une charge nucléaire donnée, le modele A;,.

Le modele Z,, est un raffinement de I’hypothese gaussienne [63], qui prend en compte
des effets a travers deux parametres, 'z et Fly, les effets pairs-impairs observés expéri-
mentalement, respectivement pour les protons et les neutrons. Il considére une charge
moyenne, Z,, différente de I’hypothese UCD (Unchanged Charge Density), dans laquelle
le rapport charge nucléaire sur masse est constant entre le noyau composé et les deux

fragments :

Z,
Zp(Apre) = ZUCD(Apre) + AZ(Apre) = AC?]]:; ’ Apre + AZ(Apre) (2-11)

Wahl s’appuie sur des données expérimentales pour fixer les parametres intervenant
dans son modele dans différentes régions de masses : Z, la charge moyenne, oz, I'écart-
type de la distribution gaussienne et Fz(A) et Fiy(A) les facteurs d’effets pairs-impairs.
Les évolutions de ces parametres en fonction de la masse du fragment sont représentées
sur la figure 2.9, ils dépendent aussi du noyau fissionnant et de ’énergie du neutron

incident.

Ce modeéle était notamment utilisé jusqu’a récemment comme référence pour la base
de données évaluées JEFF (jusqu’a la version 3.1.1) et est remplacé par le code GEF,

que nous présenterons dans la sous-section 2.2.3.

Le deuxiéme modele de Wahl, le modele A;, repose sur la méme démarche mais

estime la distribution en masse a une charge nucléaire donnée

2.2.2 Le modéle de Madland-England

Le modele de D. G. Madland et T. R. England, proposé en 1977 [64], vise a prédire
les rendements des états isomeres pour la fission induite par neutron. Dans leur article,
Madland et England remarquent déja 'importance de la connaissance des rendements
isomériques en physique des réacteurs, pour, par exemple, le calcul de la puissance

résiduelle.

Ce modeéle se base sur une densité de niveaux statistique, ou le noyau est considéré

comme un gaz de Fermi (proposé par H. A. Bethe [65] et raffiné par C. Bloch [66]).
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Madland et England s’appuient sur une approche statistique pour la distribution en

spin, J, des fragments de fission, qui dans leur modele suit une distribution de la forme :

1\2
(7+5)
P(J)=PFPy-(2J+1) exp g (2.12)

rms

Ol J, s caractérise la distribution en spin : Jynms = V< J2 > et P, est un facteur de

normalisation.

Jrms, communément appelé spin cut-off, est I'unique parameétre libre du modéle et
est dépendant de I’énergie cinétique du neutron incident. Il est considéré indépendant
de l'actinide fissionnant et de la masse du fragment de fission. Pour un neutron incident

thermique, la valeur de J..,,s = 7,5+ 0,5 est préconisée.

Les spins de I’état isomere et de ’état stable sont supposés connus. A partir de cela,
de simples considérations sont prises en compte, selon la valeur du spin J échantillonné
a partir de ’équation 2.12 :

e Si J est plus proche du spin de I’état stable que du spin de I’état isomérique,
alors le fragment de fission décroit sur 1’état stable.

e Si J est plus proche du spin de I’état isomérique que du spin de I’état stable,
alors le fragment de fission décroit sur ’état isomérique.

o Si J exactement entre les deux, il décroit a 50% sur I’état stable et a 50% sur
I’état isomérique.

Il est alors directement possible de calculer le ratio du rendement isomérique in-
V(A Zom)
——_ détaillé
Y (A, Z,GS)’
dans [64]. La base de données évaluées JEFF-3.3, qui servira de comparaison dans les

dépendant sur le rendement indépendant de 1’état stable : R =

chapitres 4 et 3 est basée sur ce modele lorsqu’aucune donnée expérimentale n’est dis-

ponible.

2.2.3 Le code GEF : GEneral description of Fission observables

Le code Monte Carlo GEF [67], pour GEneral description of Fission observables, est
un code semi-empirique de fission. Il permet d’obtenir un grand nombre d’observables
de fission pour la fission spontanée ou induite. Notamment, GEF permet d’obtenir les
propriétés des fragments de fission et celles des particules promptes et retardées. GEF
possede une centaine de parametres qui ont été fixés afin de reproduire des données
expérimentales de référence. Ces parametres ne dépendent ni du systéeme fissionnant, ni
de son énergie d’excitation. Ces qualités en font un code tres utilisé, car il peut fournir

des données pré ou post-émission particules promptes dans un temps de calcul court,
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avec une justesse raisonnable. La figure 2.10 présente quelques résultats récents [68] de

GEF, comparés a des mesures expérimentales afin d’illustrer les capacités de GEF.

Les modes de Brosa

L’évaluation des barrieres de fission dans GEF repose sur une approche microscopique-
macroscopique. GEF considére quatre modes de fission, selon la terminologie du modéle
de Brosa » : un symétrique (Standard Long, SL) et trois asymétriques (Standard 1, S1,
Standard 2, S2 et Super Asymetric, SA ou S3). Ces modes de fissions proposés par Brosa,
Grossmann et Miiller (BGM) [72; 46; 73] ** sont des chemins différents que peut prendre
le noyau pour se désintégrer (similaires aux chemins tracés en rouge sur la figure 2.1).
Une hypothese importante sur ces modes concerne la position du col a la scission (voir
figure 2.1) qui est déduite de la forme du noyau composé pré-scission et qui n’est pas
prédéterminée °. La prise en compte de la multiplicité des chemins possibles pour le
noyau a la scission ainsi que de la variabilité de la position du col a la scission permet
notamment de bien reproduire 'asymétrie des distributions en masse et de leur variance
pour la majorité des noyaux fissionnant. Différentes illustrations des modes de fission

BGM sont proposés sur la figure 2.11.

2.3 Vers une évaluation unifiée des observables de fission :

le code Monte Carlo de désexcitation nucléaire FIFRELIN

Le code FIFRELIN [75; 76] est développé depuis une dizaine d’années au CEA
Cadarache sous 'impulsion d’O. Litaize et d’O. Serot. Son nom complet Flssion FRagment
Evaporation Leading to an Investigation of Nuclear data résume parfaitement son role :
décrire la désexcitation d’un noyau et fournir la liste quasi-exhaustive des observables
physiques résultantes. Il est notamment applicable a la fission nucléaire binaire, dans
I’hypothése ou les fragments sont complétement accélérés (la phase de répulsion cou-

lombienne est terminée et ils n’ont plus d’interaction) avant ’étape de désexcitation.

FIFRELIN permet d’accéder a la liste quasi-exhaustive des observables de la fission
ainsi qu’a leurs corrélations. Sa philosophie est simple : en fixant ses différents parametres
libres, que nous expliciterons dans la sous-section 2.3.1, si certaines observables « cibles »
comme le nombre moyen de neutrons prompts émis par fission, 7, sont bien reproduites

par la simulation, alors nous pouvons utiliser les résultats de la simulation pour regarder

14. Parfois appelé modele BGM.
15. D’ou le nom du modele : multi-modal random neck-rupture model.
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FI1GURE 2.10: Quelques exemples récents des résultats de GEF. En haut, les rendements

de fission post-émission neutron pour différents éléments : GEF (en bleu continu),

comparé aux résultats de VAMOS [69] (en noir, vert et rouge) pour la fission a basse

énergie d’excitation du 24°Pu, tiré de [68]. En bas, la distribution en masse & charge

nucléaire donnée pour les rendements de fission post-émission neutron : GEF (en noir),

comparé aux résultats de SOFIA [70] (en rouge) et du GSI [71] (en bleu) pour la fission
a basse énergie d’excitation du #**U, tiré de [70].
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FIGURE 2.11: A gauche, une visualisation des modes de fission proposés par Brosa et al.

pour la fission du 2°2Cf, tiré de [72]. A droite, pour 23"Np(n, f), les résultats des calculs

de Brosa avec la composante provenant de chacun des quatre modes hypothétisés,
comparées aux résultats expérimentaux. Tiré de [74].

d’autres observables : les distributions post-émission neutrons, les rapports isomériques,

etc ... et les corrélations éventuelles entre ces différentes observables.

Nous allons voir dans cette section les données d’entrée nécessaires a FIFRELIN et

les modeles implémentés.

2.3.1 Données d’entrée
Génération du fragment de fission (A, Z, KF)

FIFRELIN est un code Monte-Carlo (MC) et a besoin d’un certain nombre de
parametres d’entrée, a commencer par la distribution en masse, en charge nucléaire et
en énergie cinétique des fragments de fission (i.e. pré-émissions des particules promptes).

L’échantillonnage est fait sur le fragment léger uniquement (indice L pour Light) et les
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lois de conservations de masse, charge, énergie et quantité de mouvement permettent de

calculer les équivalents lourds (indice H pour Heavy) :

Ag =Acn — AL
Zy = ZcN — 4r

A
KEy=-LKE, (2.13)
Ag

L’indice C'N désigne le noyau composé (Compound Nucleus). L’échantillonnage suppose

la décorrélation de la distribution (A, Z, KF) suivante :

vare(ALv ZLv KEL) = 1/pre(AAL)Ppre(ZL|14L)P10T6(I(E’L|14L) (214)

Lorsque cela est possible, les densités de probabilités échantillonnées par le code
découlent de données expérimentales. Pour le ?*1Pu (entre autres) pour lequel nous
avons fait appel a FIFRELIN au cours de ce travail, de telles données n’existent pas.
Le code GEF, présenté dans la sous-section 2.2.3, permet d’obtenir ces données pré-
neutron et sera par conséquent utilisé dans ce travail. Lorsqu’aucun jeu de données
expérimentales n’est disponible, c’est de lui que nous tirerons les distributions en masse,

charge nucléaire et énergie cinétique des fragments de fission utiles & FIFRELIN.

Génération de I’état initial (J7, E*)

Le fragment est produit apres la scission a une énergie d’excitation E*, un spin J et
une parité m donnée. L’énergie libérée par la fission, (), est définie par la différence des

masses atomiques m mises en jeux :
Q = (men — (mp +mp)) - & (2.15)
qui peut étre réécrite avec les énergies de liaison '® B de chaque noyau :
Q = B(AL,Z1) + B(Au, Zg) — B(Acn, Zen) (2.16)
En prenant en compte le neutron incident, le bilan énergétique complet s’écrit :

Q+Sp+E,=TXE+TKE (2.17)

16. L’énergie de liaison d’un noyau est la différence en masse (énergie) de la somme des constituants
indépendants d’un noyau et de la masse du noyau.
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Avec S, I'énergie de séparation du neutron, F,, son énergie cinétique, TXE et TKE les

énergies d’excitation et cinétique totale des fragments de fission :
TXE=FE;+E; e TKE=KEFE,+ KFEy (2.18)

A la scission, ’énergie d’excitation est séparée entre énergie d’excitation intrinseque,

énergie de déformation et énergie d’excitation collective 7 :

E* Sc — * SC + EZS;C + *SC (219)

int coll

FIFRELIN se place dans I’hypothese ou I’énergie de déformation acquise jusqu’a la scis-
sion est totalement convertie en énergie d’excitation intrinséque lors de 'accélération des
fragments de fission. C’est la phase dite de relaxation. FIFRELIN suppose aussi ’absence
d’émission de neutrons a la scission et pendant la phase d’accélération des fragments de
fission. Apres accélération complete des fragments de fission, 1’énergie d’excitation est
séparée en énergie intrinseque '® et rotationnelle '”, la conservation de I’énergie donne :

TXE = Ef, + Ef,, = E* (2.20)

rot —

L’énergie rotationnelle s’exprime en fonction du spin J du fragment et de son moment
d’inertie J : 2 ¢ )
J(J+1

=y (221)

Ot J est approximé a une fraction du moment d’inertie d’'un sphéroide rigide J = k-J,4.

k est un parametre libre de FIFRELIN, mais pour 'utilisation faite dans le cadre de ce

travail de these, il est fixé a 1.

Pour calculer ’énergie d’excitation intrinseque, le noyau est envisagé comme la su-
perposition de deux gaz de fermions libres (neutrons et protons). H. A. Bethe [65] sug-
gere que cette énergie est proportionnelle au paramétre de densité de niveaux a et a la

température 7' du noyau :

* 2
int LLH = aL,HTL,H (2.22)

Ot les parameétres de densité de niveaux utilisés suivent les prescriptions de A. Ignatyuk [78;
79]. Comme celles-ci dépendent de I’énergie d’excitation, une procédure itérative est né-

cessaire.

17. L’énergie collective est due aux modes de vibrations collectifs comme les bending et wriggling
modes [77].

18. Qui integre ’énergie intrinseque a la scission et une part de ’énergie de déformation.

19. Qui integre I’énergie collective a la scission et une part de I’énergie de déformation.
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Si a la scission la température peut étre considérée égale pour les deux fragments,
ce n’est plus le cas apres la phase de relaxation car ’énergie de déformation a la scission

peut étre tres différente entre les deux fragments.

La loi en rapport de température, Ry = ;—L, utilisée dans FIFRELIN, proposée par
T. Ohsawa [80], integre une dépendance en fonction de la masse du fragment, Rp(A).
Cette loi est primordiale, car I’énergie d’excitation est responsable de ’émission neu-
tron. Elle permet de mieux reproduire la distribution de neutrons prompts émis par
les fragments par rapport & une loi en rapport de température constant. Cette loi est
représentée sur la figure 2.12, trois points particuliers existent pour des configurations

limites de déformations :

e Pour une fission purement symétrique, la température des deux fragments est

constante, Ry =1

e Pour la masse complémentaire du fragment lourd A = 132, le ratio est supposé
maximal. Les noyaux de masse 132 sont considérés quasi-sphériques (proche du
noyau doublement magique Z = 52 et N = 80) et leur énergie d’excitation
est minimale. A contrario, la masse complémentaire regoit la majeure partie de
I’énergie d’excitation.

e Pour une fission trés asymétrique, le fragment léger est supposé quasi-sphérique
autour du noyau doublement magique Z = 28, N = 50 [81] et le ratio est alors

minimal et inférieur a 1.
Entre ces trois points, I’évolution de Ry est supposée linéaire, faute d’information

pertinente. Cette loi introduit deux nouveaux parametres libres, R7 et R?i”.

En considérant les équations 2.17, 2.20 et 2.22, les énergies d’excitations de chaque

fragment peuvent-étre déterminées :

Ez — TXE an :ot
1+ 5
TXE - E*
Efj = ———3* R;"t (2.23)
14 T
aH

L’échantillonnage du spin du fragment de fission est plus direct. Une distribution

similaire a celle utilisée dans le modele de Madland-England est considérée :

1 2
Jru+ =
2Jpu+1 ( ’ 2)
P (JLJ—[) - 2# - exp —T (224)
or.o oL.o
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A, =132

RAA)=T, /T,
i A ‘-.

5 max .
RT

=Ay=An /2

Lp1.o
!
' — Ay

An/2 132 Acy- 78

FIGURE 2.12: Tracé de la loi en rapport de température en fonction de la masse du
fragment lourd.

Ou 0%7 g est équivalent au Jy,,s de I’équation 2.12. Ces deux spin cut-off distincts
pour les fragments lourds et légers, O'% et U%I, sont les deux derniers parametres libres
de FIFRELIN dans le cas ou le modeéle de spin cut-off est choisi constant. D’autres
modeles existent dans FIFRELIN ou le spin cut-off n’est pas constant pour les lourds et

les 1égers [82], mais nous ne les utiliserons pas dans cette these.

Enfin, la parité est considérée équiprobable et le fragment est échantillonné dans un
état (+) a 50% et (-) a 50% :

P(+)=P(-)=0,5 (2.25)

Pour les calculs & 1’énergie thermique du ?'Pu que nous utiliserons dans les cha-
pitres 3 et 4, nous choisirons comme parametres : Rmm =0,5, RP* =1,2, 0, = 17,2
et o = 8,6. Ce jeu de parametres fournit une multiplicité moyenne 7 comparable a la
valeur de JEFF-3.1.1 (7 = 2.92).

2.3.2 Modeéles de désexcitation

Une fois que les caractéristiques (A, Z, KE, E*, J, m) des fragments sont déterminées,
FIFRELIN procede au calcul de la désexcitation. Afin de « mimer » la désexcitation d’un

noyau, son schéma de niveaux (E*, J™) doit-étre connu et inclus dans FIFRELIN. Ces
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connaissances, condensées dans la base de données RIPL-3 [83], sont partielles. Le code

doit donc compléter le schéma de niveaux.

Génération des schémas de niveaux

Pour chaque noyau, trois zones d’énergies distinctes du schéma de niveaux sont

définies, illustrées sur la figure 2.13 :

o A basse énergie, le schéma de niveaux discret est supposé connu de maniére
exhaustive (I’énergie est connue mais certains J™ peuvent ne pas étre assignés)
jusqu’a une énergie seuil, Ecyt—off, fournie par RIPL-3.

o Entre E.y—off et Epy,, une partie des niveaux est connue. En s’appuyant sur un
modele de densité de niveaux, FIFRELIN compléte le précédent schéma jusqu’a
atteindre la densité théorique. A ce stade, la description des niveaux est encore

discrete.

o Au-dela de I'énergie Ey;y,, correspondante a une densité de niveaux donnée (ici
5-10* niv/MeV), les niveaux sont d’énergies si proches qu'ils sont indiscernables.
Une densité de niveaux (dépendante de ’énergie) est alors appropriée pour dé-
crire ce continuum. Le traitement adopté se fait par valeurs moyennes, au sein

de bins en énergie de largeur de 10 keV.

Plusieurs modeles de densité de niveaux nucléaires existent. Dans ce travail, c’est le
Composite Gilbert and Cameron Model (CGCM), proposé par A. Gilbert et A. G. W. Cameron
en 1965 [84] qui est choisi et mis & jour comme recommandé dans RIPL-3%°. Comme
son nom lindique, le CGCM regroupe deux approches distinctes. A faible énergie, une

formulation classique de la densité de niveaux a une énergie E est considérée :

o(E) = %exp (E;EO) (2.26)

Dans cette équation 2.26, une seule température T' est requise pour décrire tout le
domaine en énergie. Cela correspond au Constant Temperature Model (CTM). Ey et T

sont des parametres ajustés afin de reproduire les données expérimentales.

Pour des énergies plus élevées, c’est le modele de gaz de Fermi qui est appliqué :

1 exp (2\/ aU)
pLE) = 12v20  al/4Us/4

20. Avec, par exemple, un parameétre de densité de niveaux dépendant de ’énergie d’excitation.

(2.27)
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O, comme nous 'avons vu, a est le parametre de densité de niveaux, U est ’énergie
E corrigée de I'appariement et o2 le spin cut-off de la distribution en spin des niveaux,
qui suit le Back-Shifted Fermi Gas Model (BSFGM), recommandée dans RIPL-3.

The continuum is
described in average
(binning)

RIPL 3
B L < E<E

The partial experimental
scheme is completed from
models up to a given value

of the level density
(~10° MeV"')

RIPL 3
E < Ecur —off

The experimental nuclear
level scheme is complete: @ _______________

1
I ;xP . ( E, J, T ) ;XP 5 tlej;g . ‘ gS : Experimental levels :
e A | Additional levels —_—
are accounted for | (from thecretical law) :

FIGURE 2.13: Illustration du schéma de niveaux échantillonné par FIFRELIN avec
trois zones distinctes : les niveaux discrets connus (1), les niveaux discrets partiellement
connues et complétés par un modele de densité de niveaux (2) et le continuum (3).

Emission neutrons, v et ¢~ de conversion

Plusieurs options sont disponibles dans FIFRELIN pour gérer les émissions de par-
ticules promptes. Nous allons ici citer les modeles utilisés pour les calculs dans le cadre

de cette these.

FIFRELIN permet ’émission couplée de neutrons et de 7 [85] pour fournir une
description plus précise de la cascade de particules promptes que pour des émissions dé-
couplées?!, en particulier pour la zone de transition entre émission neutrons et émission
~. Ce processus de désexcitation couplé prend en compte la conservation de 1’énergie,
du spin et de la parité des états initiaux et finaux. Il permet également de simuler

rigoureusement la compéririon n /7.

21. Méme si peu v sont émis avant ’émission du dernier neutron.
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Pour gérer I’émission des neutrons, les coefficients de transmission sont calculés a
partir d’'un modele optique a travers le code ECIS [86]. Par défaut, c’est le potentiel
Koning-Delaroche qui est utilisé [87; 88].

Les calculs des fonctions forces pour les émissions v sont basées sur le modele EGLO,
pour Enhanced Generalized Lorentzian model [89; 90], en prenant en compte les fluc-

tuations de Porter-Thomas [91].

Enfin, la prise en compte des e~ de conversion se fait a ’aide du programme
Brlce [92] pour les hautes énergies, a basse énergie, ce sont les recommandations de

RIPL-3 qui sont utilisées.

2.4 Travaux préliminaires sur FIFRELIN

L’objectif de cette derniere partie de chapitre est de présenter par des exemples
concrets I'impact de certains parametres de FIFRELIN, illustré sur la multiplicité des
neutrons prompts, qui nous sera utile dans les chapitres 3 et 4. Pour cela, nous allons
présenter des travaux préliminaires effectués sur le ?4'Pu pour généraliser 1'utilisation de
FIFRELIN a des énergies de neutron incident supérieures a 1’énergie thermique, jusqu’a
5,5 MeV. Cette énergie correspond approximativement a la seconde chance de fission

pour le 24'Pu.

Le nombre de neutrons prompts émis en moyenne par un fragment de masse A, 7(A),
a une forme en dent de scie (sawtooth) bien caractéristique. Malheureusement, nous ne
disposons pas de données expérimentales de 7(A) pour le 2 Pu(ny,, f). Cependant, pour
une énergie thermique, le rapport du nombre de neutrons prompts émis en moyenne par

le fragment léger, 7y, et par le fragment lourd, 7y est d’environ [93] :

YL 1,2 (2.28)
vy

Lorsque ’énergie du neutron incident augmente (et avec elle I'énergie d’excitation
du noyau composé), le nombre de neutrons prompts émis augmente a son tour. Afin de
reproduire le comportement observé par Naqvi et al. [94], certains modeles comme le
mécanisme d’« energy-sorting » parviennent, en augmentant 1’énergie d’excitation ini-
tiale, & augmenter le nombre de neutrons prompts émis uniquement par le fragment
lourd [95]. C’est notamment ce qui est implémenté dans GEF et le comportement que

nous allons essayer de reproduire.
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Nos observables cibles sont donc la multiplicité neutron totale, Ty, qui est extrapolé
de JEFF-3.1.1 et 7, respectant le rapport de I’équation 2.28 pour une énergie thermique

et constant avec I’énergie du neutron.

Lorsque I’énergie d’excitation augmente, les effets de couches disparaissent et les
températures des deux fragments tendent a étre égales. Nous allons donc dans un premier
temps, voir si en faisant varier REC”" et R, avec o, = 7,2 et oy = 8,6 constants,
nous pouvons reproduire les tendances de Ty et Up,. Pour tester la reproductibilité de
ces observables par FIFRELIN, nous calculons simplement un x? :

N2
2 _ (VP —Vei)
i = — 2.29
o(Te)? (2.29)
Ou lindice F désigne les résultats de FIFRELIN et 'indice ci les observables cibles. La

formule est similaire pour 7y,.

Nous obtenons les « nappes » de x? des figures 2.14 pour le Ty et 2.15 pour le 7.
Pour calculer ces x2, nous choisissons une incertitude de 3% pour 7 et 10% pour 7y,
qui refletent l'incertitude expérimentale de ces observables et 'incertitude statistique
de FIFRELIN ?2. Observons d’abord que les parameétres choisis pour les simulations &
I’énergie thermique utilisées dans la suite de la these : R?m = 0,5 et P = 1,2,

correspondent bien & une région ot le x? est minimal pour 7 et 7y,.

Au regard de la figure 2.14, des R élevés sont favorisés pour la reproduction
de I'évolution du Ty. Inversement et de maniere plus franche, la figure 2.15 présente
une tendance rapide vers des R faibles et proches de 1. Dans les deux cas RTT”i"
a une sensibilité bien plus faible que R7%*. Ces deux figures présentent des tendances

différentes, il semble qu'uniquement changer la loi en température ne soit pas suffisant 23.

Afin de reproduire I’évolution de 7 et 7y, une dépendance linéaire pour R7%* et

opf a été testée, avec R?i” et o, constants. Les résultats obtenus sont proposés sur les

figures 2.16 et 2.17, pour :
R7* =1,20—0,06 - E,/MeV

o =8,640,6- E,/MeV (2.30)

Sur la figure 2.16 nous reproduisons I’évolution de 7, 7y, et U7, que nous comparons

a JEFF-3.1.1 et sur la figure 2.17, nous présentons les courbes de 7(A) pour différentes

22. Pour des calculs courts, nous nous sommes restreints & 6000 événements.
23. Ce n’est pas un résultat surprenant puisque ’énergie d’excitation et le spin sont fortement corrélés.
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FIGURE 2.14: Nappg de x? afin de reproduire les valeurs de 7 de JEFF-3.1.1 en fonction

des valeurs de R7"*" et R*** obtenue pour différentes énergies de neutron incident.
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FIGURE 2.15: Nappe de x? afin de reproduire les valeurs de 7 de JEFF-3.1.1 en
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incident. La valeur maximale de I’échelle est imposée & x2,,, = 20 pour les énergies de
3,0, 4,0 et 5,0 MeV, afin de faciliter la visualisation de 1’évolution de cette nappe.
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FIGURE 2.16: Evolution de 7, 7, et Ty obtenus avec FIFRELIN pour des énergies de
neutrons allant du point thermique jusqu’a 5,5 MeV.
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FIGURE 2.17: Evolution de 7(A) obtenu avec FIFRELIN pour différentes énergies de
neutron incident.
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énergies de neutron incident. Le 7 obtenu est tres proche de celui proposé par JEFF-
3.1.1. Méme si les tendances ne sont pas parfaites, notamment par la légere diminution
de 7y, le résultat reproduit le comportement attendu. Une reproduction plus fine est
sans doute faisable mais au vu du peu d’informations expérimentales, nous n’avons pas

de contraintes suffisantes pour plus de précision.

L’idée de ce travail préliminaire est de voir si des relations simples, notamment sur
la loi en température peuvent représenter les tendances des évolutions attendues pour la
multiplicité neutron. Sur I’exemple que nous avons traité, une évolution de oy semble
aussi nécessaire. Nous avons fait ce travail sur le 2!Pu car c’est I'objet principal de
cette these, a 'avenir, il faudrait réaliser la méme prospection sur d’autres isotopes,
notamment des isotopes ou les données expérimentales, a la fois pour les observables
d’entrée du code et les observables cibles, sont plus fournies, comme 1’*25U. Si les mémes
conclusions sont obtenues il est envisageable de chercher une procédure systématique

pour traiter des énergies neutrons supérieures a 1’énergie thermique.

2.5 Conclusions

L’histoire des modeles de fission, dont nous avons fait une courte revue, foisonne
d’approches différentes. Malgré un travail acharné depuis des décennies, ’ampleur de la

complexité de la fission est loin d’étre appréhendée.

En produisant ’ensemble des grandeurs du procédé de désexcitation, FIFRELIN
est un formidable outil pour I'interprétation de résultats expérimentaux et ’évaluation
des données nucléaires. C’est un outil ambitieux mais trés complexe, il se doit d’étre
constamment validé, testé et amélioré, au fur et a mesure que de nouvelles données
expérimentales sont agrégées. Un des objectifs de cette these est de proposer des mesures
de référence pour FIFRELIN et pour d’autres modeles utiles a ’évaluation de données

nucléaires.
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Lorsque J. Chadwick prouve I’existence du neutron ! en 1932 [97; 98] (récompensé du
prix Nobel de Physique en 1935), il ouvre la voie & un immense domaine d’applications.
Rapidement, le neutron est utilis¢é comme sonde de la matiére et les expériences se

multiplient pour user de ce nouvel outil.

Nommé en ’honneur des physiciens allemand Max von Laue et frangais Paul Langevin,
I'Institut Laue-Langevin (ILL [99]) de Grenoble, est un centre de recherche fondé en 1967
par un accord entre la République Fédérale d’Allemagne et la République Francaise, re-
joint par la Grande Bretagne, en 1974. Il est bati autour d’un réacteur nucléaire modéré
a ’eau lourde, d’une puissance thermique de 58,3 MW. Sa construction se termine en

1971 et le réacteur diverge pour la premiere fois le 31 aolt de la méme année.

En utilisant un combustible enrichi & 93% en 23U, le réacteur de 'ILL produit le
flux de neutrons le plus intense au monde, d’environ 10'® neutrons par cm?/s dans le
modérateur, ce qui en fait un lieu de recherche de premier plan. En période nominale,
I'ILL propose quatre cycles de cinquante jours par an. Les domaines qui y sont étudiés
sont tres variés, entre autres, la médecine, ’étude de la matiere, le développement de

nouveaux matériaux... et la physique subatomique.

En particulier, ce haut flux permet un taux de réaction important pour I’étude de
la fission induite par neutron et est parfaitement adapté pour des mesures de précision
nécessitant une forte statistique. C’est sur cette derniere idée que nous allons maintenant
présenter le spectrometre de masse LOHENGRIN, opérationnel depuis 1975 sur laire
expérimentale PN1 de la ligne de neutrons H9 de I'ILL. Nous exposerons ensuite les
différentes étapes de I’analyse, des données expérimentales brutes jusqu’aux rendements
isobariques et aux autres observables accessibles avec LOHENGRIN. Les résultats obte-
nus seront ensuite discutés et comparés aux données existantes et aux résultats de codes

de calcul.

3.1 Le spectromeétre de masse LOHENGRIN

Un spectrometre de masse est un instrument permettant de sélectionner un fais-
ceau de particules en fonction de leur masse a 'aide d’'un champ électromagnétique.
LOHENGRIN est I'un de ces séparateurs, depuis sa mise en place, il a permis des me-
sures de rendements de la fission induite par neutron thermique sur bon nombre d’acti-
nides : 229Th, 233,235(] 238Ny, 239,241 pyy 242m.g Ay 245m(Cyy 249251 Cf, Un résumé complet
des activités de recherches a I'ILL et en particulier sur LOHENGRIN est présenté par

F. Goénnenwein dans 'ouvrage The Neutron [100].

1. Que E. Rutherford évoque déja en 1920 [96].
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Nous allons maintenant aborder le principe de séparation de ce spectrometre et ses
principales caractéristiques. Ensuite, nous aborderons le fonctionnement de la chambre
d’ionisation que nous avons utilisé pour la mesure de rendements en masse. Un schéma

du spectrometre de masse LOHENGRIN est présenté sur la figure 3.1.

3.1.1 Principe de fonctionnement

Un chariot automatique apporte la cible pres du réacteur. Cette cible est bombardée
de neutrons, permettant la fission des éléments fissiles s’y trouvant, pour nos expériences,
du 2?Pu ou du ?*'Pu. Les fragments de fission ainsi formés ont une charge égale & leur

charge nucléaire Z et une énergie cinétique Ej ;.

Les produits de fission obtenus apres émission des neutrons et v prompts vont in-
teragir en traversant la cible et se recombiner partiellement avant d’en sortir. De par
ces interactions, ils perdent une partie de leur énergie cinétique et acquiérent un cortege
électronique. En entrant dans le canal de LOHENGRIN, les produits de fission ont une
charge ionique q typiquement comprise entre 15 et 30 e et une énergie cinétique Ej, entre
30 et 120 MeV.

Les fragments de fission sont émis de maniere isotrope et seulement une petite partie
passe dans le canal de LOHENGRIN. L’angle solide est inférieur & 3,2 - 107° sr, ce qui
correspond a une probabilité pour un noyau d’entrer dans le canal de LOHENGRIN de
p < 2,5-1076 [19]. Cette faible probabilité est compensée par le haut taux de fission,
dfi au flux neutronique trés intense de 'ILL, d’environ 5,3 - 10'* neutrons par cm? /s au

niveau de la cible.

Les produits de fission traversent ensuite le vide secondaire de I'instrument, jusqu’a
atteindre la zone de détection. Ils parcourent les 23 m séparant la cible des détecteurs
en un temps de vol de 1 a 2 us, selon leur masse et énergie cinétique. Durant ce trajet,
ils traversent un champ magnétique et un champ électrique, ce qui va permettre une
sélection en fonction de leur masse A, de leur charge ionique g et de leur énergie cinétique
Ey.

En bout de course il existe deux positions expérimentales, visibles sur la figure 3.2.
Soit le faisceau entre directement dans une chambre d’ionisation a la position 1, c’est sur
cette position que seront mesurés les rendements en masse Y (A). Soit il est refocalisé
a travers un second aimant, le Reverse Energy Dispersion (RED) [101] et déposé sur
une bande déroulante. Ce deuxiéme aimant permet d’augmenter jusqu’a un facteur 7 le
flux d’ions. Cette seconde position permet de placer des détecteurs Ge qui seront utilisés

pour mesurer des rendements isotopiques, comme nous le verrons dans le chapitre 4.
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LOHENGRIN possede aussi des shutters, ou obturateurs en frangais, qui servent a

moduler la largeur du faisceau d’ions arrivant sur les positions expérimentales.

Electric condenser field Horizontal deflection

Dipole Source Fission Fuel
o f mMmagnet | changingunit| products | element

Experimental
positions

M Vertical deflection — o
Target
position

mj

FIGURE 3.1: Schéma de principe du spectrometre de masse LOHENGRIN a T'ILL.
Adapté de [99].

Position 1/RED OFF Position 2/RED ON

@ @ lonization chamber @ Ge detectors

c [F=—=— IC Q‘_;B,‘;_‘
~__ | ~—__|

FIGURE 3.2: Les deux positions expérimentales, la premiere pour mesurer des rende-
ments en masse, la deuxiéme, des rendements isotopiques.

Nous allons voir maintenant en détail comment sont sélectionnés les produits de

fission entrant dans LOHENGRIN.
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3.1.1.1 Principe de sélection des produits de fission

Sous I’action de la force de Lorentz, une particule chargée est accélérée orthogonale-
ment au champ magnétique B et colinéairement au champ électrique E qu’elle traverse.
Les champs de ’aimant et du condensateur de LOHENGRIN sont de telle sorte que, les
produits de fission entrant dans LOHENGRIN vont étre déviés horizontalement par le
champ B et verticalement par le champ E , comme cela est illustré sur la figure 3.1. Nous
allons voir dans cette section comment sélectionner un faisceau d’ions bien déterminé en

choisissant judicieusement les champs E et B.

L’intégralité des calculs qui suivent se place dans une approche classique. Les pro-
duits de fission ne sont pas des particules relativistes dans le cas de la fission induite par

neutron thermique 2.

Pour un produit de fission de masse A, de charge ionique ¢, de vitesse U et d’accé-

lération d, la force de Lorentz s’écrit :
Ad=qE+qi®B (3.1)
Pour une mesure, les champs E et B étant constants, les produits de fission évoluant

au centre du canal de LOHENGRIN décrivent une trajectoire circulaire, de rayon de

courbure respectifs pg et pp, telle que [102] :

A 2
Aap =qF = cv (3.2)
PE
A 2
Aap = quB = =2 (3.3)
PB
02
Ainsi, en notant 1’énergie cinétique de la particule Ej = 5 lorsque les particules
traversent le champ E , d’apres ’équation 3.2 :
E E
Zk _ DPE (3.4)
q 2
En traversant le champ B , en mettant ’équation 3.3 au carré :
A B?..%.
L2l (3.5)
q Av

2. Dans le cas extréme de masse et d’énergie cinétique mesurées, typiquement A = 60 pour E) =
120 MV : 8 = £ = 6,6%.
c
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Ce qui, en utilisant la relation 3.2 équivaut a :

A_ B

¢ Epg (3.6)

La norme du champ électrique est fonction de la distance, d et de la différence de

potentiel, V', entre les plaques du condensateur :

v
E=— 3.7
y (3.7
L’équation 3.4 peut se réecrire en fonction de parametres géométriques ¢ = g g :
Ex  Epgp  ppV
- = = — = V 3.8
. 5 57 = ¢ (3.8)
: PE
et 3.6 en fonction de x = 5
d-pp
A 32 2 B2 -d- 2 B2
=2t P —_ (3.9)

q Epge Ve Vx

Ces parametres ¢ et x vont respectivement permettre la calibration en énergie cinétique
et en masse. La calibration de LOHENGRIN se fait avec des noyaux légers, les détails

de la procédure sont fournis dans [102].

Il ressort des équations 3.6 et 3.4 que les rayons de courbure des particules dé-
pendent de leur masse A et de leur énergie Ej. Ainsi les particules se répartissent dans
différents rayons selon leur masse et leur énergie. Le couplage d’'un champ magnétique
et d'un champ électrique va donc permettre une sélection en — et en % Précisons
que ces calculs sont valables pour des produits de fission Suivan% le milieuq du canal de

LOHENGRIN et sont considérés valable pour l'intégralité du faisceau.

A E
Différents triplets (A, Ey,q) peuvent satisfaire les méme ratios — et —k, il existe
q
donc une dégénérescence des solutions. Nous verrons comment chacun des dispositifs

expérimentaux permet de la résoudre.

3.1.1.2 Résolution en énergie et en masse

Les dispositifs expérimentaux sont placés au point focal de LOHENGRIN. Le gros-
sissement est alors de 1. Le chemin que parcourent les produits de fission différera selon
leur (A, Ey, q) et chaque (A, Ey, q) est déposé différemment sur le plan focal, ce qui est

illustré sur la figure 3.3. Le (A, Ek, q) que nous souhaitons étudier est évidement placé
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au centre et est suffisamment éloigné des autres triplets, comme cela est présenté sur la
figure 3.4, pour permettre une séparation en masse quasi-parfaite. La résolution obtenue

1
pour cet exemple est a1 ~ 900" cette résolution est dépendante de la taille de la cible.

Comme cela est illustré sur la figure 3.3, la dispersion des masses sur LOHENGRIN
est de :

0A

i 1% pour 3,24 cm (3.10)
Et en énergie cinétique :

0E},

— =1% pour 7,2 cm (3.11)

Ex

M (%)

Direction
faisceau incident

6 ELOH

(%)
ELon

FIGURE 3.3: Schéma de la dispersion sur le plan focal de LOHENGRIN. Les gaussiennes
de couleurs sont une représentation de l'image de différentes masses (a4 une énergie
cinétique et une charge ionique donnée) par LOHENGRIN. Adapté de [101].
La résolution en énergie cinétique obtenue durant ’expérience, dépend de la taille
du faisceau d’ions, qui est imposée par l'ouverture ou la fermeture des treize shutters.
Cette résolution est proportionnelle a I’énergie cinétique sélectionnée par LOHENGRIN

et au nombre de shutters ouverts :
AEk == Nshutters : Rsh . Ek (312)

3,5
Ou Ry, est la résolution pour un shutter de 3,5 cm et vaut ﬁ 1% = 0,49%.
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FIGURE 3.4: Mesure de la résolution en masse de LOHENGRIN pour les produits de
fission lourds pour une tension de 350 kV aux bornes du condensateur. La résolution

AA 1
obtenue est — ~ 900" Tiré de [103].

3.1.1.3 Cibles utilisées dans LOHENGRIN

Durant cette these, trois expériences sur les rendements en masse ont été analysées.
Une expérience avec une cible de 23?Pu menée avant ma these, en novembre 2014. Deux
expériences avec une cible de 24'Pu, la premicre effectuée avant ma thése en mai 2013,
I’autre pendant, en novembre 2015. L’expérience de mai 2013 a été analysée durant la

these de F. Martin [19] mais sera réinterprétée dans le cadre de ce travail.

Les cibles utilisées sur LOHENGRIN présentent la méme structure, dont une vue

schématique est proposée sur la figure 3.5.

La matiere fissile est dissoute puis électrodéposée sur une plaque support en titane
(Ti) sous forme d’oxyde, PuOs. Le Ti présente des propriétés thermomécaniques suffi-
santes pour une bonne résistance aux températures de fonctionnement de I’expérience.
De plus, ses propriétés sont similaires a celles du plutonium, ainsi, ils se dilateront de
la méme maniére, ce qui permet de préserver I'intégrité de la cible. Il a aussi une forte
émissivité et peut donc dissiper une partie de 1’énergie libérée par la fission et limiter

I’échauffement. Enfin, ses propriétés chimiques permettent une bonne fixation du Pu.
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Couche protectrice (Ni) Couche protectrice (Ni)
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S E; Cible "épaisse"
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z z FiGure 3.6: Photo
d’une cible d’ac-
Résidu de la tinide utilisée sur
— L kouche d'acrylique LOHENGRIN avec une
Actinide (**'Pu) Actinide (*°Pu) couche de Ni de 0,25 ym
sur un diaphragme en
FIGURE 3.5: Coupe schématique (proportions Ti de 7 x 0,5 cm?. Tirée
non respectées) dune cible type de 24! Pu utilisée de [104].

lors de nos expériences (& gauche) et la cible de
239Pu de I’expérience de novembre 2014.

L’épaisseur de la couche d’actinide peut varier sensiblement d’une expérience a
l'autre selon la qualité de la cible et le type d’expérience menée. Une cible épaisse
fournira un taux de comptage important mais aura une résolution en énergie cinétique
dégradée. C’est le type de cible privilégié pour les mesures avec les détecteurs Ge, sensi-
blement plus longues. La masse dune telle cible est typiquement de 200 & 300 pg/cm?.
Lorsqu’une chambre d’ionisation est utilisée, les cibles peuvent étre plus fines, car 1’effi-
cacité de détection est significativement plus importante. Les masses de ces cibles sont
d’environ 100ug/cm? ou moins. Le tableau 3.1 indique entre autres les masses surfaciques

des cibles utilisées au cours de cette these.

Un diaphragme en Ti est placé sur la couche d’actinide afin de parfaitement délimiter
la partie « utile » de la cible. Une couverture protectrice recouvre la cible sur I’ouverture,
composée de nickel (Ni) et épaisse de 0,25 pum pour les cibles utilisées durant cette these.
Elle permet d’accroitre la tenue de la cible et ainsi d’augmenter sa durée de vie dans
le réacteur, au prix d’une résolution en énergie dégradée. Pour le transport a I'ILL, le
Ni est stabilisé par une couche d’acrylique. Avant de poser le Ni sur la cible, acrylique
est lavée a acétone. Afin d’illustrer ces différents propos, une photo d’une cible préte a

étre mise en pile est montrée sur la figure 3.6.

Pour la cible de 2?Pu, figure 3.5 a droite, acrylique n’a pas été totalement enlevée
et la cible présentait donc une sur-couche inhomogene. En plus de dégrader sensiblement
la résolution en énergie cinétique, du point de vue de la mesure, cette inhomogénéité rend

la cible équivalente & la superposition de deux cibles, I'une « fine » lorsque la sur-couche
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n’est peu ou pas présente, I'autre « épaisse » [18]. Nous verrons dans la sous-section 3.2.4

ce que cela implique pour ’analyse.

Pureté des cibles

Les cibles utilisées sont composées & au moins 97% de Pu. Le reste étant principale-
ment de 1’*' Am. Pour nos mesures, la contribution & la fission des isotopes autres que

respectivement le 22°Pu et 24 Pu est négligeable.

Evolution de la cible au cours de I’expérience

Au fil de lexpérience, la quantité de matiére fissile présente dans la cible diminue.
La raison la plus évidente de cette diminution est le nombre important de réactions
nucléaires (ng,f et ng,,7y) ayant lieu sous le flux intense de 'ILL. Nous appellerons Burn-
Up (BU) la quantité de matiere fissile présente dans la cible et par extension, Burn-Up
nucléaire (BU,), la partie de son évolution due aux réactions nucléaires de capture.
L’évolution du BU nucléaire, BU,, en fonction du temps ¢ s’exprime simplement grace

aux sections efficaces de réactions o et du flux de neutrons ¢ :

BU,(t) = BU,(0) - exp (—(0n,,,.f + Onypy)Pt) (3.13)
Mais ce BU nucléaire n’est pas suffisant pour décrire la diminution du BU observée 3.
D’autres phénomenes entrent en jeu [104] :

e Le phénomeéne de sputtering : chaque fragment de fission en sortant de la cible
peut expulser quelques atomes hors de la cible (self-sputtering). De la méme
maniere, les émissions de particules o peuvent induire ce phénomene. Il est équi-
valent & un BU nucléaire accélérée et est réduit par la couverture de Ni.

o La diffusion d’actinide dans le support ou le diaphragme (backing) : & hautes
températures les actinides peuvent diffuser dans le Ti[105]. Pour des temps de
diffusion courts, cela implique que les produits de fission des noyaux d’actinides
fissionnant dans le Ti perdront d’avantage d’énergie cinétique avant de sortir de
la cible. Pour des temps de diffusion suffisamment longs, les produits de fission
sont créés trop profondément dans le Ti pour pouvoir en sortir.

o La fragmentation de la cible : il peut arriver que la cible se fragmente a cause
de la dilatation thermique et qu’un morceau entier se décroche et ne soit plus en
face du canal d’entrée de LOHENGRIN. Dans ce cas, le BU chute brusquement.

Le support en Ti accolé a la cible limite ce phénomene.

3. Pour de tres fines cibles, le BU peut étre proche du BU nucléaire attendu.
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Lors de nos expériences, il est tres important de prendre en compte I’évolution de
la quantité de matiere fissile dans la cible, afin de normaliser les taux de comptage
mesurés. Ainsi, une masse de référence est régulierement mesurée, en I'occurrence, la
masse 136, car elle posséde un rendement (et donc un taux de comptage) important et
une séparation de masses optimale. Plus de détails seront donnés sur ’analyse de BU

dans la sous-section 3.2.1.

Notons que le flux de neutrons dépend de la puissance du réacteur, les fluctuations
de cette puissance entre deux points de BU pourraient induire des variations locales
non mesurées. Mais nous faisons I’hypothése que ces fluctuations sont négligeables au vu
de I'amplitude des fluctuations de la puissance du réacteur de 'ILL en fonctionnement
normal. La puissance du réacteur de I'ILL sur I’ensemble d’un cycle est montrée sur
la figure 3.7 (a gauche) et un agrandissement sur la seizieme journée, a droite, permet

d’avoir 'ordre de grandeur des fluctuations de la puissance au cours d’une expérience.
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FIGURE 3.7: Evolution de la puissance thermique du réacteur de I'ILL au cours du
cycle s’étalant du 13/10/2015 au 17/12/2015 (& gauche) et sur la seiziéme journée du
méme cycle (& droite). Tiré de [106].

Température de fonctionnement et densité de la cible

Un point qui nous sera utile pour estimer les pertes d’énergie cinétique des produits
de fission dans la cible, est la température a laquelle se trouve la cible et son revétement

en Ni au cours des expériences.

D’apres [104], la température maximale sur LOHENGRIN pour des cibles d’'UO9

d’épaisseurs fines d’environ 30 pg/cm? est aux alentours de 300°C. Pour des cibles de 100
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TABLEAU 3.1: Les densités retenues pour le PuOz et le Ni [109] pour les différentes
cibles des expériences de rendement en masse ou isotopique.

Expérience Masse surfacique T PPuO, PNi
(ng/cm?) (°C) | (g/cm®) | (g/cm?)

Masse Mai 2013 103 500 8,72

Isotopique Mai-Juin 2013 282 700 11.70 8,63

Masse Novembre 2014 103 500 ’ 8,72

Masse Novembre 2015 30 300 8,80

Isotopique Juillet 2016 208 600 8,68

pg/em?, cette température est proche de 500°C, 600°C pour des cibles de 200 ug/cm?
et 700°C pour des cibles plus épaisses de 300 ug/cm?. Ces épaisseurs sont similaires &

celles des cibles utilisées pour cette these.

Le 239Pu et ?'Pu ayant une section efficace de fission pour des neutrons ther-
miques [16] plus élevée que I'>2°U, ces températures sont plus hautes pour nos expérience

puisque la puissance dissipée par la fission sera environ d’autant plus importante :

UPu39(ntha f) _ 7497 3b
ous(Nn, f) 584,5 b

opua1 (nun, f) _ 1012,3 b
ous(n, f) 584,5 b

=1,28 et =1,73 (3.14)
Néanmoins nous faisons I’hypothese que les températures de fonctionnement des cibles de
PuO4 aux épaisseurs données sont proches des valeurs indiquées et que ces températures

sont constantes au cours de chaque expérience.

Avec cette hypothese, nous pouvons définir les densités du Ni et du PuOs pour nos
différentes expériences. Ces différences sont faibles car le Ni et le PuOy ont une bonne
tenue en température. C’est d’ailleurs une des raisons pour laquelle le Ni est ici choisi
et que le combustible en réacteur est sous forme d’oxyde. Pour le PuQOs, la densité a
température ambiante est de 11,46 g/cm?® [107] et entre 293 et 1000 K, if =0,7% [104],
ainsi :

p(T =1000 K) = p(T =293 K) - (1+0,007)® = 11,70 g/cm® (3.15)

La variation de la densité de PuOs est donc faible sur une gamme de température
élevée. Nous considérerons donc une densité constante pour le PuOs. L’'impact de cette
densité sur le résultat final est faible et le biais induit n’est pas significatif puisque nous
sommes bien en dega des incertitudes du code SRIM [108], dans lequel cette densité sera

utilisée. Nous verrons cela plus en détail dans la sous-section 3.3.2.

L’approximation faite sur les températures et donc sur les densités de Ni et de PuO4
est bien en deca des incertitudes de SRIM ou de I'incertitude sur I’épaisseur de la couche

de Ni. Les densités retenues sont résumées dans le tableau 3.1.
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3.1.2 Principe de détection de la chambre d’ionisation
Nous allons maintenant expliciter le principe de fonctionnement d’une chambre d’io-

nisation, qui est le détecteur utilisé au cours des différentes mesures de rendements en

masse.

3.1.2.1 Principe de fonctionnement

La chambre d’ionisation est un détecteur de particules chargées, dont un schéma de

principe est donné sur la figure 3.8.

Anode A E
—— Anode E,,
lon beam 800 V J 800V ¥
400V e-e- e- e-e- e-e-e- e-e-e- e . .
from - L L L T S T T S - —«—+— Frisch grid
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‘ 7 on+ ion+ ION+ ; ion+ ion+ lont
N I ra— |Jlon+ e B Separation grid
| nd
I.nput AE-E.
window Cathod

——5 Fission products path in the ionization chamber
filled with isobutane at typically 35mbar

FIGURE 3.8: Schéma de principe d’'une chambre d’ionisation avec grille de Frisch.
Adapté de [19].

Lorsqu’'une particule chargée pénetre dans la chambre d’ionisation, elle interagit avec
le gaz s’y trouvant, dans notre cas, de l'isobutane CyH1g & une pression typiquement de
35 mbar.

La particule incidente ionise le gaz et produit des paires d’électrons et d’ions. Sous
leffet d'un champ électrique, les électrons vont dériver vers I’anode, les ions vers la
cathode et y étre collectés. Comme la masse des ions est plusieurs milliers de fois plus
grande que celle des électrons, leur vitesse va étre bien plus faible et leur collecte ne
présentera pas un signal pertinent. Les électrons récupérés sur ’anode vont produire un
signal électrique proportionnel au nombre d’électrons et donc a ’énergie déposée dans

la chambre.

La chambre d’ionisation utilisée pour nos expériences posseéde une grille de Frisch,

qui permet de s’affranchir de la trace du produit de fission [110].
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Elle posséde aussi une grille séparatrice, permettant d’apporter une information sur
I’endroit ou le produit de fission dépose son énergie :
e Les électrons créés dans la premiere partie de la chambre sont collectés par la
premiere anode ce qui permet de mesurer AE.
e Les électrons formés dans la deuxiéme partie et collectés par la deuxiéme anode
donnent la mesure de ’énergie résiduelle F,.¢;.
L’énergie cinétique totale déposée par le produit de fission dans la chambre d’ioni-
sation est alors :
Eiot = AE + Ee (3.16)

3.1.2.2 Résultats types d’une mesure avec la chambre d’ionisation

Les mesures effectuées avec la chambre d’ionisation sont trés rapides. Pour la ma-
jorité des masses, un point de mesure, i.e. la mesure du taux de comptage d’une masse

a une énergie cinétique et une charge ionique donnée, se fait en trente secondes environ.

La perte d’énergie par unité de distance dans le gaz de la chambre d’ionisation est
proportionnelle au carré de la charge de I'ion incident [111]. Pour les produits de fission
légers, cette perte est assez discriminante pour pouvoir les séparer selon leur Z. Lorsque
Z > 40 [112], la résolution en énergie n’est plus assez bonne pour discriminer les diffé-
rentes charges nucléaires. La figure 3.9 montre le résultat type obtenu pour des données
mesurées par la chambre d’ionisation. Chaque tache représente un triplet (A, Fk,q).
Apres calibration en énergie de la chambre d’ionisation, il est possible d’identifier quelle
tache appartient a quel triplet (A, E, q) et compter le nombre de coups provenant du
triplet souhaité. Le canal central de la tache correspond a 1’énergie de 'ion détecté, la
résolution en énergie est responsable de la couronne alentour. Bien évidemment il faut
prendre I’ensemble de ces canaux correspondant a une méme masse. Les quelques canaux
périphériques entre deux masses présentent un taux de comptage négligeable qu’il n’est

pas nécessaire de prendre en compte car inférieurs a l'incertitude statistique.

Le nombre de coups total mesuré, N,,, dépend de I'intervalle de temps de mesure,
At,,, ainsi que de la résolution en énergie. Cette derniere dépend, comme nous ’avons

vu dans I’équation 3.12, du nombre de shutters ouverts et de 1’énergie cinétique, ainsi :

Nm X Atm : Nshutters . Rsh . Ek (317)

Comme nous nous rapportons toujours & un nombre constant de shutters ouverts,
nous pouvons nous affranchir du produit Ngpytters: Rsh- En définitif, le taux de comptage

indépendant de la durée At,, de la mesure et de la résolution en énergie cinétique, pour
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FiGURE 3.9: Exemple de mesure obtenue avec la chambre d’ionisation pour la masse

A =100 a Er, = 100 MeV et a la charge ionique ¢ = 20. Chaque tache correspond

a un triplet (A, Ey, q) satisfaisant les ratios A/q et Ej/q imposés par LOHENGRIN.

Sur les axes, en nombre de canaux : ’énergie totale déposée dans la chambre, F,,; et

I’énergie déposée avant la grille de séparation, AFE. Le centre des taches correspond a

I’énergie sélectionnée par LOHENGRIN, les bins alentours sont dus a la résolution de
la chambre d’ionisation couplée & LOHENGRIN.

un triplet (A, Ek, q) mesuré au temps ¢ de 'expérience, N(A,t, Fy,q), est :

AFE
N (A, t, Ey, + ?’“, a, Atp,)

At - B

N(A,t, Ey,q) = (3.18)

Nous allons maintenant voir comment de la mesure d’un taux de comptage N (A, t, Ey, q),

nous pouvons obtenir un rendement en masse.

3.2 Analyse des rendements

En couplant a LOHENGRIN une chambre d’ionisation, nous pouvons mesurer a un
temps ¢, un taux de comptage pour un triplet (A, Ey,q) : N(A,t, Ex,q). Afin d’avoir le
taux de comptage total pour une masse A, il faut mesurer I'intégralité de la distribution
(Ek,q), en prenant soin de considérer I’évolution temporelle de la quantité de matiere
fissile dans la cible, BU(t). Ainsi, le taux de comptage total pour une masse A, N(A),
s’écrit :

/E Z A ! E’“’ ) 4p, (3.19)
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Une image de la distribution N (A, Ek, q) est donnée sur la figure 3.10 pour illustrer cette

équation.
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FIGURE 3.10: Représentation en 3-D de la distribution N(A, Ey,q) lorsque charge
ionique et énergie cinétique sont indépendantes. Nous verrons par la suite I'impact de
cette hypothese.

La résolution de LOHENGRIN implique, comme nous ’avons vu, un binning mini-
mal en énergie cinétique. Nous transformerons donc l'intégrale continue en énergie par

un échantillonnage avec un pas donné, de largeur de 3 ou 4 MeV selon ’expérience :

ZZ A ! E’“’ ) (3.20)

Avec LOHENGRIN, nous pouvons mesurer (entre autres) :
¢ Une distribution en énergie cinétique a une charge ionique donnée.
¢ Une distribution en charge ionique a une énergie cinétique donnée.
Afin de respecter I’équation 3.20, il nous faudrait mesurer une distribution en énergie

cinétique pour chaque charge ionique possible.

Cependant, le temps de chaque expérience est limité par le temps de faisceau qui
nous est attribué, typiquement de 'ordre d’une semaine. La durée de vie de la cible placée
dans le réacteur est aussi un facteur limitant. Il est nécessaire de faire des compromis
pour mesurer suffisamment de rendements différents. Nous n’allons donc pas mesurer une
distribution en énergie cinétique pour chaque charge ionique, mais nous allons mesurer
une distribution en énergie & une charge ¢; donnée et diviser par la probabilité d’obtenir

cette charge. Cette probabilité, P(q), est déduite de la mesure de la distribution en
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charge ionique a une énergie cinétique fixe, proche de I’énergie cinétique moyenne pour
la masse considérée. Ainsi, en considérant les distributions en énergie cinétique et en
charge indépendantes, la relation 3.20 se simplifie. Le taux de comptage total estimé a

partir de la distribution en énergie de la masse g;, devient :

1 N(A,t,Ek,qi)

Ex

Noi(A) = (3.21)

Si cette derniére relation a longtemps été utilisé nous verrons qu’elle peut induire
des biais. Depuis les travaux de F. Martin [19], les données mesurées par la collaboration

sont corrigées de ce biais.

3.2.1 Prise en compte du BU

Comme nous ’avons dit dans la sous-section 3.1.1.3, le BU est déterminé par la me-
sure de I’évolution du taux de comptage global de la masse 136 au cours du temps. Dans
ce BU, nous intégrons aussi ’évolution de la fluctuation du faisceau de LOHENGRIN
i.e. de I'acceptance du détecteur ?. Les profils de BU des cibles utilisées pour les rende-
ments en masse sont présentés sur la figure 3.11 pour le 2! Pu. Nous aborderons le cas

du BU de Iexpérience sur le 23?Pu dans la sous-section 3.2.4.

Lorsque le profil de BU est suffisamment régulier, comme c’est le cas pour 'expé-
rience de Novembre 2015, une fonction choisie pour reproduire au mieux le comportement
du BU est ajustée afin d’avoir une représentation analytique de son évolution. Ce choix
se fait sans considération théorique, aux vues de la diversité et de la complexité des
phénomenes pouvant entrer en jeu. Notons tout de méme que 1’évolution du BU est
proche du BU,, pour cette cible trés fine. Pour un flux thermique de 5,3 - 10'* neutrons

par cm? /s, nous obtenons la courbe verte de la droite figure 3.11.

A Dinverse, lorsque celui-ci est plus irrégulier comme c’est le cas pour expérience
de Mai 2013, nous sommes contraint de réaliser une extrapolation linéaire entre les deux
points de BU les plus proches du temps de mesure. Les points bleus de la gauche de la

figure 3.11 sont les résultats de ces extrapolations.

Pour les mesures en chambre d’ionisation qui sont courtes, une seule valeur de BU est
associée a une distribution compléte en énergie cinétique ou en charge ionique. En notant

Y la somme sur les différentes énergies mesurées, Xp(A,t,q) = Y5, N(A,t, By, ¢i),

4. Régulierement, une mesure du taux de comptage de la masse 136 a une charge de référence
(typiquement 21) en fonction du parameétre géométrique x est effectuée, afin de trouver le maximum du
taux de comptage, qui correspond au maximum de I'acceptance.
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FIGURE 3.11: Evolution du BU pour les expériences de Mai 2013 (& gauche) et

Novembre 2015 (& droite) sur le ?*'Pu. Les points rouges sont les points de mesure

du BU. A gauche, les points bleus correspondent & I'interpolation du BU aux temps de

mesures. A droite, la courbe verte représente ’évolution du BU,. Le profil régulier du

BU de la mesure de 2015 permet un ajustement global, alors que le profil irrégulier de
la cible de 2013 nécessite un ajustement local.

I’équation 3.21 devient :
ZE(Aa t7 qz)

Ny (A) 2 ——— 3.22
D= By BUM (322
Nous verrons comment traiter le cas particulier de la mesure de masse au rendement

faible, induisant de longs temps de mesure, dans la sous-section 3.2.6.

Ainsi, avec I’équation 3.22, nous pouvons avec une distribution en énergie cinétique
a une charge donnée g; estimer Xg(A,t,¢q;) et avec une distribution en charge ionique
estimer P(g;). En connaissant le BU, nous avons une premiere valeur de N(A). Clest
un protocole qui a déja été utilisé mais qui peut comporter un biais important, mis en
évidence et pris en compte dans les theses précédentes [19; 21]|. En effet, il existe une
dépendance entre charge ionique et énergie cinétique [113] qui n’est pas prise en compte

dans I’équation 3.21.

3.2.2 Prise en compte des corrélations entre charge ionique et énergie

cinétique

Afin de prendre en compte la dépendance entre énergie cinétique et charge ionique,

pour chaque masse, au moins trois distributions en énergie cinétique sont mesurées a des
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charges ioniques différentes, typiquement a la charge moyenne et a la charge moyenne

plus ou moins I’écart-type.

Nous faisons I’hypothése d'une dépendance linéaire de la moyenne E et de 1’écart-
type o, de la distribution en énergie cinétique en fonction de la charge ionique ¢. Pour

chaque masse, nous avons donc :

Ek(q) =ag q+bg
OFEy (Q) =a, q+ by (3'23)

Ces corrélations sont fortement dépendantes de ’épaisseur et de ’homogénéité de
la cible. Nous savons aussi qu’au fur et a mesure de la combustion de la cible dans le
réacteur, les distributions en énergie cinétique se déforment. Afin d’estimer au mieux
ag, bg, a, et by, nous devons prendre en compte I'impact de I’évolution de la cible sur

les E et o, mesurés.

3.2.2.1 Correction de I’évolution de la cible

Pour cette correction, nous prenons comme référence 1’évolution de la distribution
en énergie cinétique du BU. Celle-ci est représentée pour l'expérience de Mai 2013 sur
la figure 3.12 sous la forme de sa moyenne et de son écart-type. Au fur et a mesure que
la cible se consume, son épaisseur et sa densité changent. L’épaisseur moyenne traversée
par les produits de fission avant de quitter la cible varie et les pertes d’énergie dans la
cible sont donc différentes selon le temps de mesure. Cela donne lieu, pour I'exemple
considéré, a une perte d’énergie plus importante et a un élargissement de la distribution

au cours du temps. Ce profil est totalement différent d’une expérience a 'autre.

Il est donc nécessaire de prendre cette évolution en compte pour corriger la moyenne

et I’écart-type des distributions en énergie cinétique mesurées :

Ecorr = Emes + AEBU (324)
Ocorr = Omes + AO'BU (325)

Ou AE gy et Aopy représentent 1’évolution, respectivement de E gy et oy, entre
la mesure de chaque distribution en énergie cinétique et la mesure de la distribution en
charge ionique. C’est cette distribution en charge que nous corrigerons et qui est donc

notre référence.
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FIGURE 3.12: Evolution de la moyenne et de 'écart-type de la distribution en énergie
cinétique du BU (masse 136) pour l'expérience de Mai 2013.

La figure 3.13 présente quelques résultats pour les expériences de Mai 2013 (a
gauche) et Novembre 2015 (& droite) des énergies moyennes et écarts-types des dis-
tributions en énergie cinétique en fonction de la charge ionique. Avec ces corrections
I’hypothese linéaire est bien plus satisfaisante. Comme nous pouvons le voir, ce n’est pas
une correction négligeable, puisque, les valeurs des parameétres de 1’ajustement linéaire

de I’équation 3.23 obtenues sont tres différentes.

Les résultats de 'ajustement 3.23 sont dépendants de la cible et d’une expérience
a lautre peuvent changer radicalement. C’est ce qui est illustré dans la figure 3.14 ou

selon 'expérience, les valeurs des coefficients ag et a, sont trés variables.

3.2.2.2 Correction de la distribution en charge ionique

Nous voulons rendre compte du fait que la distribution en charge ionique dépend de
Pénergie a laquelle elle est mesurée (et vice-versa). Lorsque nous mesurons une distri-
bution en charge a une énergie cinétique donnée, nous nous plagons a une énergie I,y

constante, mais pas & une probabilité d’obtenir cette énergie, P(E,.f), constante.

Cela est illustré schématiquement sur la figure 3.15. L’ellipse violette représente la
distribution de N (A, E, q) si les distributions en charge et en énergie sont indépendantes,
c’est une projection en 2D de la figure 3.10. L’ellipse orange représente une distribution

schématique plus réaliste de N(A, F,q). Nous voyons que lorsque ’énergie de référence
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FIGURE 3.13: Ajustement linéaire de la moyenne (en haut) et de 1’écart-type (en bas)

des distribution en énergie cinétique en fonction de la charge ionique avant (en rouge)

et apres (en bleu) correction de I’évolution de la cible pour deux exemple : la masse 133

de lexpérience de Mai 2013 (& gauche) et la masse 137 de l'expérience de Novembre
2015 (a droite).
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est différente, la distribution en charge ionique n’est plus la méme. Ainsi, en se plagant

a une énergie constante, nous mesurons une distribution en charge ionique déformée.
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FIGURE 3.15: Représentation en 2-D de la distribution N (A, F,q). Les 3 courbes de

gauche sont trois distributions en énergie aux charges 18, 22 et 27 pour une masse A. Ces

distributions ne sont pas normalisées a 1. La courbe du bas est la distribution en charge

ionique & 66 MeV (E,.s). Le contour sans corrélation est la projection de la distribution

présentée sur la figure 3.10. Le contour avec corrélations est une représentation exagérée
de leffet des corrélations (Ey, q).

Pour prendre en compte ce biais, une correction doit étre appliquée pour chaque
charge, la méme portion de la distribution en énergie est considérée (i.e. un P([E,cy)
constant). Maintenant que nous avons les valeurs des constantes ag, bg, a, et b, masse
par masse, nous faisons I’hypotheése que la distribution en énergie cinétique pour chaque
charge est gaussienne, de moyenne E}(q) et d’écart-type og(q). Ainsi, pour chaque charge

la, probabilité d’étre a E..r est :

— 2
P(Ererlq) = exp | —2 (E“’f_E(Q)> (3.26)

1
V2rog(q) PAN(())

Et la distribution en charge corrigée de ces corrélations, P.(q), s’écrit :

_ 1 . P(Q|Eref)
A 0, R S (320

P(Eref’(J)
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Un exemple de cette correction est présenté sur la figure 3.16. Nous voyons notam-
ment que, sans cette correction, la probabilité d’obtenir des basses charges est fortement
sous-évaluée, a l'inverse, la probabilité des hautes charges est surévaluée. Cette nouvelle

distribution en charge peut maintenant étre utilisée dans I’équation 3.22.
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FIGURE 3.16: Exemple de 'évolution de E}, et o en fonction de la charge ionique (a

gauche) et distribution de la charge ionique, normalisée & 1, sans et avec la prise en

compte des corrélations (Fy,q) (& droite), pour la masse 139 lors de l'expérience de
Novembre 2015.

3.2.3 Moyenne des différentes estimations du taux de comptage total
N(4)

Nous avons, grace a la procédure décrite jusqu’a maintenant, au moins trois esti-
mations du taux de comptage total de la masse A, Ny, (A) avec i = 1,2,3. En plus de
pouvoir prendre en compte les corrélations (E}, ¢), nous pouvons tester la reproductibi-
lité de nos mesures, ce qui est primordial pour vérifier d’éventuels biais expérimentaux

non pris en compte.

Pour tester la compatibilité de nos différents Ny, (A), nous faisons un test statistique
de x? généralisé, Xg- Des détails sur ce type de test sont donnés dans I’annexe A. Lorsque
les différentes estimations de N(A) sont incompatibles, i.e. que le X?; est supérieur a une
valeur limite définie par notre choix d’intervalle de confiance (CL), ou de p-value, nous
ajoutons une incertitude supplémentaire & la diagonale de la matrice de covariance. Ainsi
cette incertitude additionnelle est considérée indépendante (la covariance des différentes

estimations est constante). Ceci est nécessaire pour réduire le X?], car si cette incertitude
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est considérée comme systématique (donc partagée par chaque Ny, (A)), la valeur de xﬁ

ne changera pas. Afin d’illustrer ce dernier propos, un exemple est donné dans ’annexe A.

Grace a ce test statistique nous vérifions la reproductibilité de nos mesures dans le
cadre de notre analyse. Cette incertitude additionnelle refléte les biais expérimentaux
que nous n’avons pas pu corriger. En choisissant tout au long de ces travaux un intervalle
de confiance & 90%, nous faisons un compromis entre 1'utilité primordiale d'un test de
cohérence et l'acceptation des limites des hypothéses de nos analyses. Avec une valeur
plus grande de p-value, i.e. un CL plus faible, nous rendons ce test trop contraignant
et notre analyse deviendrait uniquement sensible a ce test statistique. Nous avons aussi
plus de chance de rejeter par erreur notre mesure. Avec une p-value plus faible, 7.e. un
CL plus élevé, le test est trop peu contraignant et cette étape n’a plus aucun sens ni
effet. Nous accepterions donc de faire la moyenne de valeurs incompatibles, ce qui remet

en cause la robustesse de notre démarche.

Le choix de la p-value est évidemment sujet a discussion et une valeur plus faible
ou plus forte peut étre envisagée. Il faut juste garder a 'esprit la signification de ce
choix. Le but de notre choix d’un intervalle de confiance a 90% (p-value = 0.10) est
principalement de rendre ce test contraignant sans pour autant dénaturer les corrélations

expérimentales.

Afin d’éclaircir cette discussion et I'impact du choix de la p-value, la figure 3.17
présente les N(A) obtenus et leur incertitude, en considérant notre choix et deux autres
intervalles de confiance : & 50% et & 99.5%. La figure 3.18 présente les matrices de cor-
rélation des trois différents cas. L’ajout d’incertitudes supplémentaires (indépendantes)
pour assurer la compatibilité des N, (A) dénature la matrice de corrélation initiale, qui
est visible pour un choix trés peu contraignante (CL a 99.5%). Les corrélations inter-
masses sont effacées par 'ajout de ces incertitudes. Cela s’explique facilement, masse
par masse, le poids de l'incertitude indépendante sera plus important et, de facto, la
corrélation, qui est une mesure de la part de 'incertitude commune sur l'incertitude
totale, sera diminuée. Elle tend vers 0 pour un test trés contraignant qui implique un

ajout important d’incertitude additionnelle.

Lorsque la compatibilité des N, (A) atteint le critere statistique choisi, la valeur
moyenne N (A) est calculée en prenant en compte les corrélations expérimentales calcu-
lées et propagées jusqu’a cette étape. En notant C' € M,,(R), la matrice de covariance
des Ny, (A) [114] :

N = [2X© ™M) [ X© Ny () (3.28)
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FIGURE 3.17: N(A) obtenus (en haut) et leur incertitude (en bas) pour une partie des
masses (hauts rendements) de I'expérience de Novembre 2015 pour trois différents choix
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Et la variance s’écrit : .
n,n -

Var (N(A)) = (> (Cc ™Yy (3.29)

/L"j
Ou n est le nombre de Ny, pour la masse A, i.e., le nombre de distributions en énergie

cinétique mesurées.
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FIGURE 3.19: Les différentes évaluations de N(A = 139) : Ny—13, Ng=21, Ng=22 et

Ny—27, obtenues a partir des mesures a différentes charges ioniques pour I’expérience

de Novembre 2015 sans prise en compte des corrélations (Ey, q) (en rouge) et avec (en
bleu). La valeur moyenne est aussi indiquée dans les deux cas, avec son incertitude.

La figure 3.19 illustre 'importance de la prise en compte des corrélations (Ey, q) dont
nous avons discuté, pour la reproductibilité de nos mesures mais aussi sur la moyenne
obtenue et son incertitude. Lorsque ces corrélations (E}, q) sont prises en comptes, nous

obtenons : N(A) = 157.8 £3.6 (2.3% d’incertitude relative), lorsqu’elles ne le sont pas :
N(A) =166.6 + 7.2 (4.4% d’incertitude relative).

Nous avons ici décrit la procédure générale d’analyse des rendements en masse que
nous suivons sur LOHENGRIN. Pour certaines expériences, cette procédure a di étre

adaptée, ces détails sont I’objet des prochaines sous-sections.
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3.2.4 Particularités de I’analyse des données du *°Pu

Comme nous 'avons vu sur la figure 3.5, la cible de ?3°Pu présentait un défaut.
La présence de la couche résiduelle d’acrylique, d’épaisseur inhomogene, induit un biais
important dans les mesures, notamment & faible charge ionique et a faible énergie ci-
nétique. Sur une partie de la cible, les produits de fission vont parcourir en moyenne
une distance plus importante avant de quitter la cible, ce qui aura pour conséquence de

diminuer leur énergie cinétique moyenne, ainsi que leur charge ionique moyenne.

Sur la figure 3.20, nous pouvons voir les distributions en énergie cinétique mesurées

pour la masse légere 98 et la masse lourde 136, a différentes charges ioniques.

0.2
- | P(Eq, A=98) oo { | | P(Edla, A=136) ]
L e =18 1t e =18 . i
L - q=21 1 o q=24 [\ i
015 | * q=24 1F| * a=2 1
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0.1
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Kinetic energy [MeV] Kinetic energy [MeV]

FIGURE 3.20: Distribution en énergie cinétique de la masse 98 (& gauche) aux charges

ioniques 18, 21 et 24 et pour la masse 136 (& droite) pour les charges ioniques 18, 24 et

26. La cible « épaisse » déforme la distribution en énergie cinétique et fait apparaitre

une composante a basse énergie cinétique, notamment visible sur les distributions a
basses charges.

Nous pouvons en particulier noter que :

e Les résultats que nous observons sont équivalents a la superposition de deux
cibles (voir la figure 3.5 a droite), 'une « épaisse » qui donne naissance a une
composante a basse énergie, notamment visible a basse charge ionique, 'autre

« fine », qui donne la composante & haute énergie®.

5. Des calculs de pertes d’énergie effectués lors de ’expérience indiquent que les pertes d’énergie
sont compatibles avec une couche supplémentaire de composé carbonnée de quelques pm d’épaisseur
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e Les distributions aux charges les plus basses sont décalées vers des énergies ciné-
tiques plus faibles et elles sont incomplétes, ce qui est particulierement flagrant

pour la masse 136.

Nous ne pouvons pas nous baser sur des distributions aussi incompletes pour estimer
un rendement. La distribution & la charge la plus basse est donc systématiquement
rejetée pour cette expérience. De méme, lorsque plusieurs distributions en charge ont
été mesurées, celle a la plus haute énergie (et donc correspondant a la cible « fine ») sera
utilisée. Pour les distributions en énergie cinétique aux deux plus hautes charges, nous
pouvons estimer la partie non mesurée aux basses énergies afin d’assurer la complétion
des distributions. Nous faisons I’hypothése qu’avec ce tri et cette correction, nos mesures
sont représentatives de la cible « fine » uniquement. Cependant, nous n’avons plus que
deux distributions en énergie cinétique pour évaluer les corrélations (Fy, q) et tester la
reproductibilité de la mesure. La troisiéme distribution peut étre corrigée pour amener
un troisieéme point pour I'ajustement des coefficients de I’équation 3.23 mais le résultat

n’est pas aussi satisfaisant que pour la figure 3.13.

D’autre part, le profil de BU pour la cible de 239Pu, présenté sur la figure 3.21, est

trés chaotique. Il peut étre découpé en trois zones distinctes.

0.2

H \ Zone 1 \ Zone 2

1p -
3 Nov. 2014
d { BU1"zone
r { BU2"zone
0.8 t{ BU3"zone B
"g. $  Ext.to measurement time | ]
frnd L
's;: L
> 0.6F %, .
© L =z
= *
£ I % o %t oy
& L ® %ae o -
= 04r e
2
@

0 1 2 3 4 5 6 7
Time [d]
FIGURE 3.21: Evolution du BU pour lexpérience de Novembre 2014 sur le 239Pu.
Les points rouges, bleus et verts sont les points de mesure du BU. Les croix violettes

correspondent a l'extrapolation du BU aux temps de mesures. Le profil irrégulier du
BU nécessite un ajustement local, la seconde partie du BU ne sera pas étudiée.

Pour expliquer la brusque variation entre la premiere et la deuxieme zone indiquées

sur la figure 3.21, nous ne pouvons pas exclure I’hypothese d’une déviation du faisceau
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non contrélée ou d’un autre probleme expérimental. Nous avons décidé de ne pas ex-
ploiter les données accumulées dans cette seconde zone de BU, qui correspondent aux
données sur la masse 139 et ne pourrons donc pas proposer de rendement pour cette
masse. Pour les autres masses, le profil est jugé suffisamment stable pour exploiter les

données.

Pour cette expérience, la cible est suffisamment épaisse pour justifier le choix d’un
o g, constant pour la prise en compte des corrélations (Ej, ¢). En comparant les résultats
obtenus avec op, constant et op, dépendant de g, nous avons obtenu une meilleure
cohérence des IV, finaux dans le cas ot o, est constant. C’est donc avec o, constant
que nous avons corrigé les distributions en charge ionique des corrélations (FEj,q) pour

I’expérience de Novembre 2014.

3.2.5 Particularité de la réanalyse des données du **'Pu de Mai 2013

Nous avons souhaité réanalyser les données obtenues en Mai 2013 avec une méthode
d’analyse profitant des avancées des derniéres theses. Nous allons aborder les particula-

rités notables de cette réanalyse par rapport a la précédente interprétation.

Correction du temps mort de la chambre d’ionisation

Le logiciel d’acquisition durant cette expérience ne prenait pas en compte le temps
mort de maniére assez précise. Des mesures de calibrations ont été effectuées afin de
déterminer le temps mort, fpr, de la chambre d’ionisation. En connaissant le taux de
comptage mesuré, N, pour chaque fichier de données de LOHENGRIN, nous pouvons
corriger du temps mort de la chambre d’ionisation. Le taux de comptage corrigé, N,

s’écrit simplement :
N,

N, = 2m
" for

(3.30)
Sur la figure 3.22, sont présentés les résultats des mesures de calibration (& gauche)

et les facteurs correctifs du temps mort, fpr, pour chaque point de mesure (a droite).

L’impact de cette correction peut étre visualisé sur le BU, figure 3.23. La correction
du temps mort est importante au début de ’expérience ou le taux de comptage est le
plus haut. Nous pourrions penser que cette correction est de deuxieme ordre puisque le
BU vient de toute maniere normaliser nos taux de comptage. Mais comme nous pouvons
le voir sur la droite de la figure 3.23, les effets ne se compensent pas totalement et nous

observons des écarts de quelques % sur les N(A).
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FIGURE 3.22: A gauche, les mesures de calibration du temps mort de la chambre
d’ionisation en fonction du taux d’événements mesuré, pour ’expérience de Mai 2013.
A droite, le facteur correctif pour chaque point de mesure (numéro de fichier).
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FIGURE 3.23: A gauche, le BU pour l'expérience de Mai 2013 avec la correction du
temps mort (en rouge) et sans (en bleu). A droite, la différence relative des N(A)
obtenus avec et sans la correction du temps mort (référence : avec la correction).
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Les N(A) obtenus sont présentés sur la figure 3.24 et comparés aux résultats pré-
cédents. Nous observons des écarts plus importants que ceux indiqués sur la droite de
la figure 3.23. Cela vient du fait qu’en plus de prendre en compte le temps mort de
la chambre, une nouvelle maniere de calculer la valeur moyenne, prenant en compte les
covariances et les incompatibilités des différents N, a été mise en place. De méme, consi-
dérer ’évolution de la cible en temps rend la prise en compte des corrélations (Fy,q)

plus juste, comme nous ’avons vu sur la figure 3.13.
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FIGURE 3.24: Résultats de la réanalyse (en rouge) de expérience de Mai 2013 comparés
a lanalyse précédente (en vert) durant la these de F. Martin [19].

3.2.6 Décontamination des bas rendements

La méthodologie expliquée jusqu’ici est utilisée pour les masses a hauts rendements.
Pour les masses de la fission symétrique 111 < A < 128 et de la fission trés asymé-
trique, A > 152, considérées comme des bas rendements (typiquement Y (A) < 1%), une

procédure différente est nécessaire.

Il a été montré lors de la theése de A. Chebboubi [21] qu’il existe un phénomene de
contamination sur LOHENGRIN. Nous utiliserons par la suite ’indice ¢t pour désigner
les masses contaminantes. Par un changement de charge entre ’aimant principal et

le condensateur, un triplet contaminant (A., Ex,q’) peut arriver sur le plan focal de
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LOHENGRIN a une position x.; proche de la position xy du triplet (A, Fy, q) voulu. 11
peut ainsi entrer dans la chambre d’ionisation avec la méme énergie cinétique et étre
confondu & (A, Ek, q). Si nous considérons que le faisceau de LOHENGRIN est centré
sur la position zg, en reprenant la figure 3.3, sur 'axe des masses uniquement, nous

obtenons la figure 3.25 qui schématise ce phénomene.
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FIGURE 3.25: Image de la contamination des masses ayant changées de charge
pour deux contaminants A et A.,. Les parties hachurées représentent Pj,,q(Act) et

Pimg(Acy)-

Afin que la masse contaminante soit sélectionnée par ’aimant et le condensateur,

elle doit respecter :
A Ay

q2 - q/2

(3.31)

Ot ¢’ est la charge ionique du contaminant A.; avant changement de charge. En fonction
du changement de charge ¢’ — g ayant eu lieu, nous pouvons déterminer la masse A.;.
Cette masse n’est pas entiére et correspond en fait & deux masses contaminantes, A.

arrondi & l'inférieur ou au supérieur. La position de A, x4, est calculée comme [21] :

LActJ - Act

ct

Toy = 324 - (3.32)

O le facteur 324 reflete la dispersion en masse de LOHENGRIN (voir Eq. 3.10) et | Ag |
désigne la partie entiere de Ay (au supérieur ou a l'inférieur). Dans la suite du texte
nous continuerons d’utiliser A, pour désigner sans distinction les contaminants (arrondi

a l'inférieur ou au supérieur).
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En faisant 'hypothése que I'image d’une masse est gaussienne, centrée sur xg = 0
pour la masse A mesurée et sur z. pour une masse contaminante A, nous pouvons
calculer la proportion de I'image d’une masse contaminante qui entre dans la chambre

d’ionisation (voir la figure 3.25) :

1 L/2 1 (2 — e \2
Pimg(Act) = W/_L/Q exp (—2 ( - t) > dx (3.33)

Ou L = 1 cm est la largeur de I'entrée de la chambre d’ionisation dans la direction de

I’axe des masses et o, la largeur de I'image de la cible. o, est déterminé expérimenta-
lement par une mesure du taux de comptage d’une référence en fonction du parametre
géométrique x. Ce Py (A¢t) nous fournit un premier indicateur du niveau de contami-
nation d’un triplet (A, Ey, ¢). Pour nos mesures, nous essayons au maximum de mesurer

des distributions ou cet indicateur est faible.

Le taux de comptage® mesuré pour le triplet (A, Ey,q) sélectionné, N,,(A, Ex,q),
est le taux de comptage dit a A, N(A, q, E}), plus les taux de comptages dus aux conta-
minants. En notant Py _,, la probabilité de passer de la charge ¢’ & la charge ¢ entre la

sortie de 'aimant et ’entrée du condensateur :

Nm(A7 Elm Q) = N(A, Eka Q) + Z N(Act7 Ek7 q/) : ng(Act) : Pq'—>q (334)

ct

En pratique, les changements de charge de plus de 2 e, Py~q10q 0u Pyeg_o_sq,
sont négligeables. Nous ne considérerons que les probabilités de changements de charges
¢ —q = %1 et ¢ — q = £2. Ces probabilités restent faibles (de 'ordre de 1% pour
¢ —q = +1 et 1%0 pour ¢’ — g = £2) et rendent ce phénomene négligeable lors de la
mesure de hauts rendements. En effet, ces derniers sont contaminés par des masses de
rendements plus faibles ou du méme ordre. En revanche, les masses & bas rendements
des régions symétrique et tres asymétrique peuvent étre contaminées par des masses a
hauts rendements. Le rapport pic sur vallée de la distribution en masse du ?*'Pu étant

de l'ordre de deux décades, le phénomene n’est plus négligeable.

Des mesures de Py _,, ont été obtenues pour LOHENGRIN lors de la these d’A. Chebboubi [21]
pour les changements de charges ¢ = ¢/ + 1 et ¢ = ¢’ + 2 de trois isotopes : le ¥%Xe, le
13276 et 1'98Y. Ces valeurs dépendent de la pression résiduelle dans LOHENGRIN, de
la masse du contaminant, de I’énergie cinétique, de la charge initiale ¢’ et de la charge
finale q. Nous ne considérerons pas ces dépendances, faute d’informations suffisantes.
Pour chaque changement de charge, ces probabilités sont moyennées, afin d’avoir un

ordre de grandeur correct.

6. Dans ce qui suit le taux de comptage est déja corrigé du BU.
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L’incertitude de cette étape de décontamination est gouvernée par 'incertitude as-
sociée aux Py _,,, qui est prise comme étant I’écart-type des différentes mesures de [21]

pour chaque changement de charge, de I'ordre de 10%.

Les distributions en charge ionique et en énergie cinétique sont décontaminées sui-
vant le méme principe. En notant Py, la probabilité mesurée (normalisée & 1) et P le
résultat de la contamination (qui n’est pas une probabilité puisque la distribution n’est
plus normalisée & 1 8’il y a des contaminants), nous supposons que la décontamination

d’une énergie cinétique (similaire pour les charges ioniques) s’écrit :

Y (Aet)

ct

: P(Actv Ek’q/) : Pimg(Act) : Pq’%q (335)

En partant de cette équation, notre connaissance a priori de Y (A) et de Y (Agy) est
primordiale, car ils interviennent dans la détermination de P(A, Ey|q). Cette derniére
nous servira par la suite a estimer la contamination totale et & déterminer le rendement
Y (A) de la masse symétrique ou trés asymétrique voulue. Grace a nos mesures, nous
avons des valeurs de Y (A.) & proposer pour les masses contaminantes a haut rendement.
En revanche, pour Y (A) dans les zones de la fission symétrique et tres asymétriques,
nous n’avons pas de valeur a priori sur laquelle nous appuyer. Il est possible de prendre
la valeur référencée par une base de données existante, mais, dans les régions de bas
rendements pour le 241Py, les bases de données usuelles (JEFF-3.3, ENDF/B-VIL1 ...)
présentent des valeurs tres dispersées. Quelle valeur prendre devient dés lors un choix
épineux. De plus, cela serait en contradiction avec notre volonté affichée d’indépendance

envers les données existantes.

Nous pouvons en fait contourner ce probléme, afin d’estimer le rendement Y (A)
sans prior. En effet, le taux de comptage total de la masse A estimé & partir de la charge
q s'écrit (voir Eq. 3.22, a la différence qu’ici le BU est déja pris en compte) :

N(Alg)
Ny(A) = ——= 3.36
‘I( ) Pcor‘ (q) ( )
Avec P,,-(q) la probabilité de la charge ionique ¢ pour la masse A, que nous expliciterons

dans la suite et N(A|q) :

N(Alg) = Nu(Alg) - Y P(A, E|g) (3.37)
Ey

Ou N,,,(A|q) est la somme des taux de comptage sur les énergies mesurées :

Nin(Alg) = Nim(A, Eglq) (3.38)
Ex
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N (A|q) représente la part de N,,(A|g) que nous estimons due a la masse A.

Ainsi, en sommant ’équation 3.35 sur les énergies cinétiques mesurées :

~ Y (A
ZP(A,EH(]) = Z (Pm(Aa Ek“]) _Z Y((A)) (ActyEk|Q) zmg(Act) 'Pq’ﬁq>
Ey Ey ct ( )
3.39
Avec, par définition :
Y Pu(A Erlg) =1 (3.40)

Ey

Avec les notations que nous venons d’introduire, en multipliant 1’équation 3.39 par

N (Alq), nous obtenons :

N(A|Q) A‘q (1 - Z Z Y;ﬁz; Act; Ek|q ) zmg(Act) ’ Pq’%q) (3'41)

Ek ct

Le rapport des rendements peut se réécrire en fonction des taux de comptages totaux
obtenus a I’équation 3.28, car entre les deux il n’y a qu’une étape de normalisation (voir

section 3.2.8) : B
Y(Ae)  N(Aw)

Y(4) ~ N(4)

(3.42)

Nous n’avons pour les masses symétriques qu’une seule distribution en énergie ciné-

tique : N(A) = Ny(A). Ainsi :

N(Alq) = Nim(Alg) (1— P(Ae, Exlq') - zmg(Act)-quq) (3.43)

Ek ct

En divisant par P.,-(q), il vient :

Ny(A) = M (1 o N;A) Z ZN(A ¢) - P(Aet, Exlq') - Pimg(Act) - Pq’—>q)

PCOT(Q) Ek ct
(3.44)
En notant maintenant :
Z Z N ct Actv Ek|q ) zmg(Act) . Pq’—)q (345)
Ek ct
Nous pouvons réécrire ’équation 3.44 :
N, (A - N, (A

Peor(q) Ng(A) - Peor(q)
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Ce qui est équivalent & une équation du second degré :

N,(A)? — N,(A) - w + fe- w =0 (3.47)
dont les solutions sont :
~ Nu(Alg) Nun(Alg) ) Nin(Alg)
Ny(A) = 2Pror(q) + \/( 2Pror(q) ) — fe- Poor () (3.48)

Seule la solution avec le signe « 4+ » a un sens physique, car sans contaminant, f. = 0,

c’est avec cette solution que nous retrouvons N(A|q) = Ny, (Alq).

Nous allons maintenant présenter comment obtenir la distribution en charge de la
masse A, P (q), & partir de la distribution contaminée, pour lesquelles de tres fortes
structures peuvent apparaitre. C’est ce qui est présenté sur la figure 3.26, a travers
I’exemple des distributions en charge de la masse 125, aux énergies 72 et 75 MeV. Pour
chaque charge, nous estimons la fraction du taux de comptage due aux contaminants, en
considérant une équation similaire & I’équation 3.39. Ici nous nous servons d’un prior en

rendement pour construire un indicateur de contamination de la distribution en charge.
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; 0.2¢ ¢ Pla) ¢ Pla) ¢ | ]
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FIGURE 3.26: Pour ’expérience de Novembre 2015, en haut, les distributions en charge

ionique pour la masse 125 & 72 MeV (& gauche) et & 75 MeV (& droite) avant (en rouge)

et apres correction de la contamination (en bleu). En vert 'ajustement gaussien per-

mettant 'interpolation aux charges contaminées. La distribution bleue est normalisée

a 1, la distribution rouge est normalisée a la bleu pour faciliter la comparaison. En bas
la fraction due au contaminant, charge par charge.

Comme nous savons que cette estimation est d’une précision limitée, nous allons
reconstruire la distribution en charge en ne nous appuyant que sur les charges tres

peu contaminées. Si pour une charge la fraction due aux contaminants est estimée plus
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grande que 15%, nous ne la considérons pas pour estimer P, (q). Nous faisons ensuite

7 avec les points restants, afin d’interpoler le taux de comptage

un ajustement gaussien
aux charges contaminées. Cette procédure est illustrée sur la figure 3.26, les résultats

pour les autres masses sont présentés dans ’annexe C.

Une fois le taux de comptage total Ny(A) estimé, nous pouvons nous en servir pour
calculer le rendement de la masse A. En itérant une fois la procédure avec le rendement
que nous venons de déterminer comme prior, nous vérifions que 'estimation de la dis-
tribution en charge ionique décontaminée n’est pas dépendante du prior. Nous pouvons
alors réinjecter ce rendement dans 1’équation 3.35 afin de décontaminer la distribution

en énergie cinétique.

La masse 115 a la charge 22 est un bon test pour notre méthode, car c’est une
distribution qui est attendue contaminée et ot notre correction a des chances d’avoir un
effet visible. Cette distribution étant contaminée par des masses légeres, il est possible
de discerner pour certaines énergies, avec suffisamment de précision, le contaminant de
la masse voulue dans la chambre d’ionisation. Sa distribution en énergie cinétique est
présentée sur la figure 3.27 ainsi que ses différents contaminants (la distribution de la
masse contaminante 105 a la charge 21 n’a pas été mesurée et est supposée similaire a
la distribution & la charge 22). Nous pouvons voir que la forme de la distribution de la
masse 115 est tres différente des distributions des hauts rendements (masses 95, 105 et

137 sur la méme figure).

Pour la masse 115 & la charge 22, a partir des spectres AFE; Ey,; obtenus avec la
chambre d’ionisation, nous pouvons distinguer deux taches, en particulier aux énergies
de 81 2 93 MeV. Sur la figure 3.28, nous pouvons voir un zoom des résultats de la chambre
d’ionisation pour la masse 115 a la charge 22 & 84 MeV (en haut a gauche) et a 87 MeV
(en haut & droite). Contrairement a la figure 3.9 ol les taches sont proches de cercles,
ici la tache est tres déformée, dii aux contaminants légers qui se trouvent plus bas sur
le diagramme AFE; Fy:. En bas de cette méme figure nous pouvons voir la distribution
du nombre de coups mesurés en fonction de I’énergie cinétique lorsque l’ensemble de
la tache est sélectionné (en noir) ou uniquement la partie correspondante a la masse
115 (en marron). En gris, nous avons le résultat de la décontamination telle qu’elle a
été présentée. Nous pouvons voir que pour les énergies entre 81 et 93 MeV, ou deux
taches peuvent étre distinguées, nous arrivons a bien corriger la contamination, puisque
la correction « visuelle » directement sur les spectres AE; ;o correspond bien a celle
estimée par nos calculs. Les croix bleues, vertes et violettes représentent la contribution

de chacun des contaminants dans la distribution totale.

7. Souvent avec deux gaussiennes pour les masses lourdes. Si le nombre de parameétres augmente
ce n’est pas un probléme car les masses trés asymétriques sont peu contaminées. Il n’y a donc pas de
probléme de degré de liberté.
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FIGURE 3.27: Pour ’expérience de Novembre 2015, les distributions en énergie cinétique

(normalisées a 1) pour la masse 115 & la charge 22 et ses trois principaux contaminants :

les masses 95 a la charge 20, 105 a la charge 21 et 137 a la charge 24. La distribution de

la masse 105 a la charge 21, que nous n’avons pas mesuré, est supposée identique a la

distribution de la masse 105 a la charge 22. Les lignes tracées ne sont que pour guider
Pceil.

L’estimation du rendement par la résolution de I’équation du second degré 3.48 ou
par la décontamination énergie par énergie de I’équation 3.39 convergent vers le méme

résultat, apres une itération.

A la vue de cet exemple, nous sommes capable d’estimer la contamination d’une dis-
tribution, lorsque celle-ci est importante. En revanche pour des contaminations faibles,
les hypotheses utilisées ne permettent pas de dégager un contaminant tout en gardant
le sens physique du signal observé, le taux de comptage devenant négatif pour cer-
taines énergies cinétiques (surestimation de la contamination). Lorsque c’est le cas, nous
n’avons pas d’autres choix, pour la masse en question, que de diminuer P, ue nous

b » P q y 4 q' —q> q

savons trés approximé et soumis a de fortes hypotheses.

Conclusions sur la méthode de décontamination

Dans cette procédure de décontamination, nous sommes limités par notre mécon-

naissance de la probabilité de changement de charge. Une solution serait de simuler
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FIGURE 3.28: En haut, un zoom des résultats de la chambre d’ionisation pour la masse

115 a la charge 22 & 84 MeV (& gauche) et a 87 MeV (& droite). En bas, le taux de

comptage obtenus pour la masse 115 a la charge 22 en considérant I'intégralité de la

tache associée (en noir) ou uniquement la contribution de la masse 115 (en marron),

pour les énergies ou la distinction est suffisante. En gris, la distribution 115/22 corri-

gée, grace a notre méthode, des contaminations et la contribution des trois principaux
contaminants (croix de couleurs).

LOHENGRIN avec un outil comme GEANT4® pour calculer les différentes probabilités

en utilisant celles mesurées dans [21] comme référence pour la validation.

La technique présentée semble valide & la vue de la décontamination des distribu-
tions en énergie obtenues sur les masses 113 et 115, ou la contamination est attendue
importante. En revanche sur des contaminations attendues faibles, comme c’est le cas
pour les distributions en énergie des autres masses, il s’agit d’effets trop fins pour qu’ils

puissent étre prédits avec précision.

Concernant la décontamination des distributions en charge ionique, nous sommes

capables de bien comprendre et d’estimer la contamination a chaque charge. En nous

8. Le logiciel GEANT (GEometry ANd Tracking) est développé au CERN pour la simulation du
passage de particules dans la matiere.



Chapitre 3. Etude des rendements en masse du 23 Pu et du 2*' Pu 89

basant sur les charges peu contaminées, nous arrivons a produire des distributions en

charge ionique qui ont une allure satisfaisante.

Gestion du BU pour les mesures des bas rendements

Pour les mesures dans les régions de la fission symétrique ou tres asymétrique,
le taux de comptage est trés réduit et le temps de mesure est particulierement long.
Contrairement aux masses a haut rendement, le BU peut évoluer de maniére non négli-
geable durant la mesure d’une distribution en énergie cinétique ou en charge ionique. Le
BU est donc corrigé énergie par énergie et charge par charge afin de prendre en compte

cette évolution.

Estimation du biais pour les mesures des bas rendements

Notre procédure d’analyse décrite pour les hauts rendements nécessite un minimum
de trois distributions en énergie cinétique. Pour les mesures des bas rendements nous
n’en avons qu'une seule?, puisque, encore une fois, nous sommes limité par les temps
de mesure particulierement longs pour ces zones de masses. Nous ne pouvons donc pas
prendre en compte les corrélations (E},q), ni tester la reproductibilité de nos mesures.
Nous avons un biais, comme nous 'avons déja illustré sur la figure 3.19, qu’il est néces-

saire de quantifier.

Pour une distribution en énergie mesurée a une charge g; plus ou moins proche de
la charge moyenne g, nous devons estimer ce biais et son incertitude, en fonction de la
différence Aq = |¢; — g '°. Pour ce faire, nous comparons pour les hauts rendements de
I'expérience de Novembre 2015 chaque N, (A) sans prise en compte des corrélations
(Ek, q), que nous noterons Nj¢(A), au N(A) obtenu apres la moyenne et en prenant en
compte les corrélations (Ej,q). Nous avons ainsi une estimation du biais B(Aq) (diffé-
rence moyenne obtenue & Ag constant) et de son incertitude (écart-type des différences

obtenues & Aq constant). En notant Card(Agq) le cardinal de ’ensemble des g; tel que

9. Au mieux deux pour les masses 125 et 127.
10. La notation |z] dénote la partie entiére de x.
11. Ces biais dépendent de la cible et nous devons donc nous restreindre aux résultats obtenus en
Novembre 2015. C’est aussi la raison pour laquelle nous ne pourrons pas utiliser ces connaissances pour
estimer les biais sur I'expérience de Novembre 2014.
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TABLEAU 3.2: Pour la cible de Novembre 2015, biais estimé et incertitude associée en

fonction de la différence entre la charge ionique a laquelle a été faite la distribution en

énergie cinétique, g; et la charge ionique moyenne, g. Ces estimations ont été faites sur
les N, (A) des 32 masses & haut rendement disponibles.

Ag 4 | 32| -1 ] 0 | 1| 2] 3]4
biais estimé [%] 922 | 0,93 | 0,42 | -1,47 | -1,84 | -0,47 | 0,69 | 2,17 | 0,21
incertitude relative [%] | 14,92 | 4,04 | 3,79 | 2,39 | 1,87 | 3,43 | 6,20 | 6 5,75

Agq est constant :

B(Ag) = 5 d & |XAjZ(N"C - N(4)) (3.49)
varp(sg) = %bian = Garg Card(A) (ZA ;(N"C - <A>)2)32<Aq> (3.50)

Ces résultats sont regroupés en fonction Aq dans le tableau 3.2. Remarquons que
ce biais est relativement faible et constant, a I’exception de la différence Ag = —4. En
revanche, l'incertitude associée est d’autant plus importante que la charge ionique a
laquelle est mesurée la distribution en énergie cinétique est éloignée de la charge ionique

moyenne.

Les masses 125 et 127 sont deux exceptions, car elles ont été mesurées avec deux
distributions en énergie cinétique. Ce n’est pas assez pour estimer des corrélations (E}, q)
mais le biais est différent. Pour ’estimer, nous comparons pour les hauts rendements les
N(A) avec ou sans prise en compte des corrélations (Ej,q). Pour ces deux masses, le

biais est estimé a B =-0,43 % (avec une incertitude relative de 2,19 %).

Ainsi, pour chaque bas rendement, nous pouvons corriger les valeurs biaisées de
N(A) :
Nun(4) = N(4) - (1 - B(Aq) (3.51)

Ot lindice unb signifie non biaisé (unbiased). En considérant que les N(A;) et B(4;)
ne sont pas corrélés et sous ’hypothese simplificatrice que les biais ne sont pas corrélés

entre eux, la matrice de covariance s’écrit :

cov (Nunp(4i), Numy(4;)) = (1 = B(Ag)) - (1 = B(Agy)) - cov (N(4;), N(4;)) (3.52)
+ N(Al) . N(A]) . 51'73' “ Varp(Ag;) (3.53)

Ou 4, ; est le symbole de Kronecker égal a 1 lorsque Ag(A;) = Aq(4;).
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3.2.7 Moyenne des résultats de Mai 2013 et de Novembre 2015

Rappelons-le, un des buts de notre travail est de proposer des rendements indé-
pendants des données existantes. Pour normaliser les rendements de fission du 24 Pu,
nous avons besoin des N(A) de l'intégralité du pic lourd. Cette normalisation sera plus
détaillée dans la sous-section 3.2.8. Or en une seule expérience, par manque de temps,
nous ne pouvons pas faire ’ensemble de ces mesures. Nous devons donc regrouper les
résultats de nos deux expériences de Mai 2013 et Novembre 2015. Les N(A) obtenus

pour les expériences de Mai 2013 et Novembre 2015 sont présentés sur la figure 3.29.

Afin de combiner ces deux jeux de données en un unique vecteur : N,,4q(A), nous
allons procéder a une normalisation relative de l'une par rapport a l'autre. Puisque
les conditions expérimentales et les cibles utilisées sont différentes d’une expérience a

l'autre, nous faisons I'hypothése que ces deux jeux de N(A) sont indépendants.

Notons Nj le vecteur des N(A) obtenu pour I'expérience de 2013 et N5 pour Pexpé-
rience de 2015, pour les 14 masses communes aux deux expériences. Afin de normaliser

I’expérience de 2013 a celle de 2015, nous devons minimiser le vecteur résiduel € :

€:N5 —IQ‘N,?, (354)

Le meilleur estimateur du facteur de normalisation k de N3 sur N5 est obtenu par
la méthode du y? généralisé, afin de prendre en compte les covariances au sein de chaque

expérience. Sous forme matricielle, ce dernier s’écrit [115] :

~ ~ -1 ~ ~
k= (NI.Q ' N3g) NI-Q!' Njs (3.55)
3 3

Ou 2 est la matrice de covariance regroupant la covariance des deux jeux de don-
nées :

Q=Q5+k Qs (3.56)

Une itération est nécessaire afin de bien calculer le facteur de normalisation k, qui

intervient déja dans la définition de €.

Pour les masses communes, la moyenne des deux expériences, N,,q4(A), est ensuite

calculée de la méme maniére que pour ’équation 3.28 :

2,2 -1 2,2

Niga(A) = [D (€ Ni; | - [Do(C iy N(A) (3.57)

i3 i,J
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Ou C est la matrice de covariance entre les N(A) de la méme masse pour les deux

expériences. Cette covariance provient du facteur de normalisation k.

Les résultats de cette normalisation relative et de cette moyenne sont montrés sur la
figure 3.29. La masse 142 en particulier présente une différence notable d’une expérience
a l'autre, nous discuterons de ce cas particulier dans la sous-section 3.4.3. Pour le reste

des masses, un treés bon accord est visible.

50—m—mMm———————— 1
Merging experiments
I $ nN(A)-2013
N(A) - 2015
200 !
L § ngd(A)
= i
2 150
> i
o
._*é
< i
— 100+
< i
2
50
07 R == = T L | L L L | 1 L L L L 1 L L I B
120 130 140 150 160

A

FIGURE 3.29: Résultats de la normalisation de ’expérience de Mai 2013 & I'expérience
de Novembre 2015 pour le ?4'Pu. Le bandeau vert indique la moyenne des deux jeux
de données et son incertitude.

12 est un peu arbitraire. Nous avons un en-

Le choix de l'expérience de référence
vironnement expérimental et une cible de meilleure qualité pour I'expérience de 2015,
c’est pourquoi nous l’avons choisi comme référence. La construction d’un indicateur
plus impartial pour un bon choix de référence, est un sujet actif de recherche pour notre

groupe [116].

Grace a ce regroupement, nous avons maintenant un jeu de N(A) qui couvre la
quasi intégralité du pic lourd. Nous pouvons procéder a la normalisation absolue des

rendements.

12. Ici nous avons normaliser I'expérience de 2013 a celle de 2015.
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3.2.8 Normalisation

Comme nous 'avons dit, pour la normalisation des données du 2*'Pu, nous consi-
dérons que le rendement de ’ensemble du pic lourd est égal a 1. Cette normalisation
n’est qu'une approximation. En effet, P(A > 121) = 1 n’est vrai que pour les ren-
dements avant émission des neutrons prompts. De plus, comme nous n’avons pas les
masses extrémes, au-dessus de la masse 159 (masse maximale mesurée), notre étape de
normalisation comporte un biais. Mais la part des masses supérieures a 159 n’est que
de 0,03% pour ENDF-B/VII.1, 0,25% pour JEFF-3.1.1 et 0,26% pour JEFF-3.3. Ainsi,
en se normalisant a k£ = 99,82%40,26% (une incertitude négligeable bien que conserva-
tive) 3 pour le pic lourd (H) nous avons une mesure absolue du rendement, corrigé de

ce faible biais : o
k- Npmga(As)

A) = i
M) = S N (4D

(3.58)

Pour les mesures sur le 23?Pu, nous faisons une normalisation relative & JEFF-3.1.1
sur la somme des rendements des masses que nous avons mesurées, puisque notre but est
de comparer la forme de la distribution obtenue a celle de JEFF-3.1.1 et de ENDF/B-

VII.1. Pour cette expérience, la normalisation s’écrit donc :

.2 Yoprr(Ai)

Y (A) = N(A) AT

(3.59)

3.2.9 Résumé des étapes d’analyses

Un résumé des étapes d’analyse suivies pour 'obtention des rendements en masse,

ainsi que les sources d’incertitudes est fourni dans le tableau 3.3.

13. 1 moins la moyenne de ce que représente les masses supérieures a 159 pour les trois bibliotheques
considérées avec pour incertitude le maximum.
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3.3 Extraction de la distribution d’énergie cinétique en

fonction de la masse

Puisque nous avons des mesures completes des distributions en énergie cinétique,
nous pouvons aussi obtenir 1’énergie cinétique moyenne en fonction de la masse du
produit de fission. Ce travail a été fait pour les données sur le 24! Pu uniquement, car les

distributions de la cible de 23°Pu sont trop altérées par les résidus d’acrylique.

3.3.1 Correction de I’évolution de la cible

Comme pour estimer les corrélations (Ey, q), explicitées dans la sous-section 3.2.2.1,
nous devons tout d’abord prendre en compte I’évolution de la cible pour bien estimer
I’énergie cinétique moyenne. Une fois cette correction faite, I’énergie moyenne d’une

masse est définie comme la moyenne des différentes distributions en énergie cinétique :

%, Pla) KE(Alg)

KE(A) = Pa) (3.60)

Les énergies moyennes par masse sont présentées sur la figure 3.30 et leurs écart-
type sur la figure 3.31, avec pour les masses en bas rendements 1’énergie moyenne des

différentes composantes.
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Ficure 3.30: Distribution de ’énergie cinétique moyenne mesurée en fonction de la
masse, pour le 241Pu, corrigée de I'évolution de la cible.
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FIGURE 3.31: Ecart—type de la distribution en énergie cinétique en fonction de la masse,
pour le 2*1Pu, corrigé de 1’évolution de la cible.

3.3.2 Corrections des pertes d’énergie et estimation de I’énergie moyenne

post et pré-émission neutrons

Nous pouvons aussi extraire les énergies cinétiques moyennes des produits de fission
a leur création. Il nous faut pour cela considérer les pertes d’énergie ayant lieu dans
la cible elle méme et dans la couche de Ni. Au cours de I'expérience, la couche de Ni
recouvrant la cible s’oxyde en NiO. L’épaisseur et la composition de la couche protectrice
évoluent en fonction du temps, tout comme les pertes d’énergie des ions la traversant. En
prenant comme référence 1’énergie cinétique au début de l’expérience, ce probleme est
contourné puisque nous connaissons I’épaisseur initiale de la cible. Il faut cependant faire
I’hypothese que I'oxydation de la cible est négligeable dans les tous premiers moments
de la mise en pile, puisque les mesures ne commencent pas exactement au moment la
mise en pile. A la vue de lincertitude sur la connaissance de I'épaisseur de la couche de

Ni, de 20 %, cette hypothese est justifiée.

Pour calculer les pertes d’énergie dans la couche Ni, nous utilisons les résultats de

G. Knyazheva [117] :

ax
dzx

Zmat Zeyp(4)

A)-e- — L1074 Zmaet Tef v
(A)-e- pmat = 3,07-10 A ,82(A)

- L(A) (3.61)

Ou Z.ts la charge nucléaire moyenne du produit de fission, 8 sa vitesse réduite,

Zmat, Amat 1a charge nucléaire et la masse du matériau traversé, e son épaisseur et Pt



Chapitre 3. Etude des rendements en masse du 23 Pu et du 2*' Pu 97

sa densité. Enfin, L est un polynéme logarithmique d’ordre 2 en &, avec :

_7,866-1077 [eV] - 3°
N Z -1 [eV]

3 (3.62)

Et I le potentiel d’excitation moyen de la matiere traversée. Cette correction utilise les
parametres données dans [117]. Les incertitudes de ce modéle sont supposées négligeables

devant l'incertitude de I’épaisseur de la couche de Ni.

Pour estimer les pertes d’énergie dans le PuOg, nous utilisons le logiciel SRIM [108].
Nous faisons d’abord une comparaison entre SRIM et les calculs résultant de I’équa-
tion 3.62 pour les pertes dans le Ni, afin d’estimer 'incertitude des résultats de SRIM.
De fortes différences sont observées, jusqu’a 50% pour les masses les plus lourdes. De ce

fait, 50% d’incertitude est attribué a cette correction.

Enfin, les deux étapes de calcul de pertes d’énergie sont faites avec les énergies
moyennes mesurées (corrigées de 1’évolution de la cible) et non les énergies en sortie
de cible comme ce devrait étre le cas. Une itération des calculs de pertes d’énergie est
faite, non pas avec 1’énergie mesurée, F,,, mais avec 1’énergie initiale obtenue FE;,; =
Ep, 4+ AEpertes pour vérifier que la méme valeur de AEpe ¢es est trouvée. La différence

est négligeable.

Les pertes d’énergie totales sont variables d’une cible a I’autre, mais pour les deux,
environ 95% de la perte d’énergie a lieu dans la couche de Ni, pour des pertes allant
d’environ 6,5 MeV pour les masses les plus légeres a 9,5 MeV pour les masses les plus

lourdes.

Les énergies cinétiques moyennes apres ces corrections de pertes d’énergie sont pré-
sentées sur la figure 3.32. Nous voyons aussi que les énergies que nous observons une fois
corrigées des différentes pertes d’énergie sont tres proches d’une expérience a 'autre,
ce qui nous conforte dans la validité des calculs de pertes d’énergie et des hypotheses

sous-jacentes.

Si nous nous intéressons maintenant a 1’énergie moyenne sur I’ensemble du pic léger,
KEp, oulourd, KEp :

Dicio1 Y (Ai) - Ex(Ay) ot KEpy = Tizion V(A1) - i (Ay) (3.63)

Zi<121 Y(Al) Zilel Y(Al)

KE[ =

Si nous considérons que les covariances entre énergies cinétique moyennes et rende-

ments sont nulles : cov (Y(Ai),Fk(Aj)) = 0, l'expression de le variance (donnée pour
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FIGURE 3.32: Energie moyenne aprés correction des pertes d’énergie dans la cible en

fonction de la masse du produit de fission, obtenue pour les expériences de Mai 2013
(en rouge) et Novembre 2015 (en bleu) pour le ?*'Pu. En vert, la moyenne des deux.

les légers mais similaire pour les lourds avec > 121) est :

_ Y (4i) - Y (4y) - cov (Bi(Ay), Br(4;))
var | KE7 | =
(KF2) ZZ (Cic1o1 Y (A1)’
Ej(A)) - Ei(Aj) - cov (Y (A;),Y (4;))
(Cic1o Y (A7)
ST V(A -Y) |- S Y4 - Y(4) (3.64)

p<121 q<121

L’estimation de K F'j, est biaisée, du fait que nous n’avons pas I’ensemble des masses
du pic léger. Cependant, comme nous avons la plupart des hauts rendements et que
I’énergie cinétique moyenne des masses légeres est relativement constante, comme nous

le voyons sur la figure 3.32, nous pouvons envisager que ce biais n’est pas trés important.
)
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TABLEAU 3.4: Energie cinétique moyenne post-émission neutron obtenues pour ce tra-
vail, comparé & Thierens et al. [118], JEFF3.1.1, JEFF-3.3 et FIFRELIN.

[MeV] | Ce travail | Thierens et al. | JEFF-3.1.1 | JEFF-3.3'* | FIFRELIN
TKEpos | 175,11 + 2,42 | 176,93 + 0,06 | 175,37 £ 0,68 | 175,03 | 176,09 =+ 0,01
KEpost 1 | 99,60 £ 1,82 - - . 101,40 & 0,01
KEpost 11 | 75,51 + 1,59 - : _ 74,69 + 0,01

La covariance entre K Ej, et KE g s’écrit :

7E)- % ¥ ( (A7) - Y (4;) - cov (Bi(A), Ey(4;))
var L

B\ iz Y(AD) - (Siziz YV(A))
| B4 - Fi(Ay) - cov (Y (4, Y (4,)
2
(D2 Y(A4)" - (Ziz1z1 Y (A1)
: ( Y Y(4) —Y(A») : ( Y Y(Ay) —Y(A;-))) (3.65)

p<l121 >121

Cette covariance va nous étre utile pour calculer I’énergie cinétique totale :

TKE=KFE;, +KFEg (3.66)
Dont la variance s’écrit :

var (W) = var (WL) + var (WH) +2-cov (ﬁL,ﬁH) (3.67)

Nous pouvons maintenant nous comparer a d’autres résultats, présentés dans le
tableau 3.4. Nous trouvons un tres bon accord pour la valeur moyenne. Nos incertitudes
sont évidemment plus importantes, car cette grandeur est une observable secondaire,

mais néanmoins intéressante, de notre expérience.

3.3.3 Estimation de I’énergie moyenne pré-émission neutrons prompts

Grace a FIFRELIN, nous pouvons accéder a la multiplicité des neutrons émis par
masses, 7(A). Nous pouvons donc estimer ’énergie cinétique pré-émission neutrons, afin
de nous comparer a d’autres mesures. La perte d’énergie par émission neutron est ap-

proximé & [119] :
KEpre — KEpot _ 7(A)
KE,. A

(3.68)

Les incertitudes sur cette estimation sont supposées négligeables devant les incertitudes

des corrections de perte d’énergie. Le tableau 3.5 présente nos résultats comparés a
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TABLEAU 3.5: Energie cinétique moyenne pré-émission neutron obtenues pour ce tra-
vail, comparé & Neiler et al. [120] et FIFRELIN.

[MeV] | Ce travail | Neiler et al. | FIFRELIN

TKEy. | 177,09 + 2,43 | 179,6 + 1,8 | 178,33 £ 0,01
KEpep | 101,29 £ 1,83 | 103,2 + 1,0 | 103,00 & 0,01
KEpen | 75,80 1,59 | 76,3+ 0,8 | 75,33 + 0,01

d’autres données. Une fois encore, nous sommes proches des données expérimentales
et de FIFRELIN. Notons que la différence avec Neiler se situe principalement dans les

légers, ce qui s’explique peut-étre par la rigueur de la moyenne évoquée précédemment.

3.4 Discussions des résultats et applications

3.4.1 Comparaison a une méthode Monte Carlo

La propagation d’incertitudes et de covariances comme nous ’avons présenté dans
I'annexe A et utilisé au cours de ce travail, repose notamment sur I’hypothese de linéarité
des fonctions mises en jeu. Nous allons comparer nos résultats & une méthode MC afin
de tester, en particulier, cette hypothese. Ce travail a été fait en collaboration avec
A. Chebboubi, qui a mis en place une méthode d’analyse MC lors de sa these [21] et des

détails additionnels sur cette étude peuvent étre trouvés dans [121].

En particulier, nous allons nous concentrer sur le calcul du BU, a travers ’exemple
de I’expérience de Novembre 2015 (voir la partie droite de la figure 3.11). Pour ’exemple

présenté ici, la fonction d’ajustement du BU en fonction du temps est :

BU(t)=a-t+b+exp(c-t+d) (3.69)

Les parameétres a, b, ¢ et d sont obtenus grace 8 ROOT [122] qui est un outil d’analyse
optimisé pour ce genre d’ajustement. Dans la méthode MC, chacun des parametres
est échantillonné sur une distribution gaussienne. Les covariances des parametres de
I’ajustement sont bien évidemment prises en compte lors de cet échantillonnage, comme
cela est présenté dans 'annexe B. Une méthode MC ne repose pas sur I’hypothese de

linéarité pour la détermination des covariances et incertitudes.

Sur la figure 3.33 est présenté un exemple de la densité de probabilité obtenue avec
la propagation d’incertitude analytique, en rouge, qui est une gaussienne centrée sur la
valeur du BU au temps donné et d’écart-type son incertitude. La courbe bleue représente

le résultat de I’échantillonnage par MC.
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FIGURE 3.33: Exemple de la densité de probabilité (p.d.f.) obtenue analytiquement (en
rouge), ou par un calcul MC (en bleu), pour 'expérience de Novembre 2015 & 18,13
jours, pour 1’équation 3.69.

Nous voyons une différence notable entre ces deux distributions. Cet effet est d’au-
tant plus important que l'incertitude des parametres est élevée. En effet, nous sortons
alors de I’hypothese d’incertitudes faibles, qui est I'une des deux hypotheses fortes re-
quise pour la propagation d’incertitude analytique. La forte asymétrie que nous obser-
vons sur le résultat du calcul MC vient de la convolution d’une loi exponentielle & une

loi gaussienne qui suit une loi log-normale, de densité de probabilité :

2
flz,p,0) = ! exp <_(lnx—,u)> (3.70)

oV 21 202

Sur la figure 3.34, nous présentons les différences obtenues avec la fonction effecti-

vement prise dans ce travail pour ajuster le BU de Novembre 2015 :
BU(t) = a-exp(b-t) (3.71)

Nous voyons que le biais obtenu est négligeable, aussi bien sur la valeur moyenne, que

sur I’écart-type. Nous voyons aussi que ce biais dépend fortement du temps.
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FIGURE 3.34: Différence relative obtenue entre le calucl MC et le calcul analytique

(référence : MC) pour l'expérience de Novembre 2015, avec 1’équation aexp(b - t), sur

la valeur moyenne (en haut) du BU et son écart-type (en bas) en fonction du temps.

La structure de I'écart-type autour de 12,5 jours est liée au passage de 1 a 3 shutters,
ce qui demande une normalisation supplémentaire.

Ainsi, la méthode analytique peut présenter un biais lors du calcul du BU, qu’il est
primordial d’identifier et de quantifier. En revanche elle présente un avantage considé-
rable en termes de temps de calcul. Le temps de calcul total avec ’outil analytique est
de l'ordre de la dizaine de secondes & la minute. Pour un outil reposant en intégralité
sur une méthode MC, un calcul de l'ordre d’une demi-journée est nécessaire pour une
bonne convergence des résultats '°. De plus, induire des incertitudes additionnelles pour
prendre en compte 'incompatibilité de certaines données, telles que présentées dans la
sous-section 3.2.3, n’est pas possible actuellement et il est nécessaire de passer sur un
calcul analytique lors de cette étape. Lors du passage MC a analytique pour le calcul de
N(A), Phypothése gaussienne est & nouveau suivie, induisant a priori une surestimation

mineure de l'incertitude associée.

Dans l'outil d’analyse développé pour cette theése, les deux options peuvent étre

choisies pour la prise en compte du BU, afin de vérifier que les deux approches meénent

15. Sur un ordinateur de bureau standard.
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a des résultats identiques.

3.4.2 Interprétation des distributions en énergie cinétique par les modes

de Brosa

Pour les distributions en énergie cinétique des bas rendements, deux composantes
sont visibles, comme nous pouvons le voir sur la figure 3.35. La distinction entre ces
composantes est trées marquée sur la masse 159. En revanche pour la masse 121 les
énergies moyennes des composantes sont trop proches pour permettre de les distinguer

sans ambiguité.

0.0 " T ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ T
I A=121 | A= 159 ]
L[4 P(E) I ¢ PE) ]
| |¥% Max. decont. ¢ ¢ | | % Max. decont.| |
0.03 - B - *
L R | I ]
L * i i
| * . .
— [ . * T [ x 7
u 0.02f 4 b .
& | - L .
L ok # : ]
L ° ]
0.01+ ° . - ¢ =
L ® %4 ] L w °®° Py ]
L [ N J e ° * [ ] *** ° 4
L . N ooy .o ]
PN 2. Le* # # ‘
0 Lo | A | < | A | A | - ety | A | L ehe | A | nd | A
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FIGURE 3.35: Distributions en énergie cinétique (normalisées & 1) obtenues par la

méthode de décontamination (points rouges) pour la masse 121 a la charge 20 (& gauche)

et la masse 159 & la charge 25 (& droite). Les étoiles bleues sont obtenus en soustrayant
au maximum les contaminants (non normalisés).

Il est légitime de s’interroger sur l'origine de ces composantes. Nous devons nous
assurer qu’une des composantes n’est pas dii a un contaminant que nous aurions mal cor-
rigé. Pour cela, nous allons soustraire au maximum les différents contaminants identifiés.

Dans une approche similaire a celle de 1’équation 3.35, nous écrivons que :

S P(AEylg) =1-Y ke Y P(Aa, Exlq) (3.72)

Ey ct FEy
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Et nous voulons minimiser > P(A, Ej|q). Les paramétres ke sont obtenus en imposant
que le signal observé reste physique, i.e. : YEj, P(A, Ex|lq¢) > 0. Si nous reprenons
I’exemple des masses 121 et 159, sur la figure 3.35, nous voyons qu’en soustrayant au
maximum les contaminants présumés (tout en conservant une valeur positive ou nulle

des P(A, Ej|q)), nous ne pouvons faire disparaitre aucune des composantes (en bleu).

En revanche, pour les masses asymétriques, ’énergie cinétique de la composante a
haute énergie pose probleme. En effet, considérons a nouveau la masse 159, pour laquelle
I’énergie cinétique maximale mesurée est de 78 MeV. En faisant I’hypothese qu’aucun

neutron n’est émis, ’énergie cinétique totale est de :

242
TKE = —-78=22TM .
512 — 59 78 7 MeV (3.73)

Or, la valeur de @ pour la réaction 2! Pu(ny,,f) donnant comme fragments *>As et 1*Pm
est de Q = 187 MeV [123] et est moindre pour les autres combinaisons correspondant a
une fragmentation 83 + 159. Il en découle que cette deuxieme composante a haute énergie
n’est pas due a la masse 159 mais & une contamination différente de celle prise en compte.
Une premiere hypothese, est que cette contamination vienne d’'un changement de charge
due aux décroissances convertis d’isomeres microseconde ou nanoseconde d’une masse
proche de la 132. Cette zone de masse, riches en isomeres, a été mesurée a des énergies
cinétiques moyennes correspondantes aux composantes a haute énergie des masses tres
asymétriques, voir la figure 3.30. L’analyse de cette nouvelle contamination n’a pas
été abordée au cours de cette theése et reste un sujet d’étude potentiel pour parfaire
notre compréhension de LOHENGRIN. Heureusement, I’écart important entre les deux
composantes pour les masses asymétriques nous permet de les distinguer facilement,
comme nous pouvons le voir sur la figure 3.36. En particulier, les résultats des figures 3.31
et 3.30 présentés précédemment ont été obtenues en supprimant cette composante a
haute énergie. De méme, pour la détermination du rendement, la composante a haute

énergie n’est pas prise en compte.

Nous allons donc maintenant nous focaliser sur les distributions en énergie ciné-
tique des masses symétriques. Méme si nous ne pouvons pas exclure qu’il y ait deux
composantes dans ces distributions, il est difficile d’obtenir un ajustement systématique
a deux gaussiennes satisfaisant. L’identification des composantes reste trés incertaine.

Néanmoins, les distributions en énergie cinétique des masses symétriques sont ajustées

par deux gaussiennes %, comme cela est illustré sur la figure 3.37, d’équation :
1 (B -\
k— L
N;-e — | — 3.74
i - €XpP 9 ( o > ( )

16. L’ajustement n’est pas justifié d’un point de vue statistique, mais nous voulons ici avoir la tendance
générale.
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FIGURE 3.36: Distributions en énergie cinétique (normalisées & 1) obtenues par la mé-

thode de décontamination (points rouges) pour les masses trés asymétriques, ajustées

par deux gaussiennes (en vert la somme des deux gaussiennes). Les étoiles bleues cor-
respondent & la décontamination maximale possible avec les contaminants identifiés.

L’ensemble des ajustements des distributions est présenté dans I’annexe D.

Ces deux composantes peuvent étre interprétées en termes de modes de fission. La

signature de ces modes, qui sont produits avant I’émission des particules promptes, est

atténuée sur nos mesures post-émissions, mais a priori toujours visibles. Plusieurs modes

sont attendus [73], de la plus haute & la plus basse énergie cinétique totale :
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FIGURE 3.37: Distributions en énergie cinétique (normalisées a 1) obtenues par la mé-

thode de décontamination (points rouges) pour les masses symétriques, ajustées par

deux gaussiennes (en vert la somme des deux gaussiennes). Les étoiles bleues corres-
pondent a la décontamination maximale possible avec les contaminants identifiés.
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e Un mode dit Standard 1 (Stl), correspondant a une fission asymétrique com-
pacte, i.e., avec une énergie cinétique totale élevée, centré autour des masses
136-137 et généralement associé a la fermeture de couche sphérique N = 82.

e Un mode dit Standard 2 (St2), correspondant & une fission asymétrique plus
déformée et donc a une énergie cinétique totale plus faible, centré autour des
masses 140-142 et généralement associé a la fermeture de couche déformé N = 88.

e Un mode dit Super Asymétrique (SA), correspondant & une fission tres asymé-
trique, souvent assimilé au mode St3.

o Un mode dit Super Long (SL), correspondant & une fission symétrique ou quasi-
symétrique, de basse énergie cinétique totale, car tres déformé.

Pour les masses symétriques, nous pouvons identifier trois modes attendus, un mélange
des modes St1 et St2 donnant lieu a la composante a haute énergie et le SL pour la

composante a basse énergie.

Des ajustements obtenus sur la figure 3.37, nous pouvons approximativement déter-
miner I’énergie cinétique moyenne attribué a chaque mode, et a partir de cette derniere,
estimer la distance moyenne, d, entre les deux fragments a la scission. En effet 1’énergie

cinétique totale peut s’approximer a :

A
TKE ~ KEp(1+ =2
Ar

Z1 Ze?
— ﬁ +TKEpre—sei, (3.75)

Ou TKEpre—sci. est I'énergie cinétique de pré-scission, souvent estimée de l'ordre de
10 MeV. La figure 3.38 présente les résultats de ’estimation de d en fonction de la masse

mesurée et du mode associé.

H °
26 ° (] Symetry: SL
[ ° ° Symetry: St1 + St2
'E' L Stl + St2
= 24+
o L
2 °
& .
3 22 °
® [ o
g . %
c °
g 20 j ) o [ )
a °
L °® °®
18+ s
L L L 1 L L L 1 L L L 1 L L L
80 100 120 140 160
A

F1GURE 3.38: Distance estimée entre les deux fragments a la scission pour les différents
modes (avec TKEpre—sci. = 0 MeV) en fonction de la masse du produit de fission
mesuré.
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TABLEAU 3.6: Distances des deux fragments a la scission estimé a partir de nos mesures,
comparés a des publications antérieures.

Mode This work This work Brosa Hambsch
[fm] | TKEpe—sci = 10MeV | TK Epre—sei = 0MeV | (240Pu*) [73] | (236U*) [124]
d(SL) 24,2 22,5 21,4 19,4
d(St1) 18,5 17,5 15,8 16,0
d(St2) 19,8 18,6 16,6 17,5

La distance associée aux modes St1 et St2 présente une évolution réguliere, hormis la
région de la fission symétrique ot nous pouvons attribuer I’évolution importante observée
a une estimation approximative de 1’énergie moyenne, due a la promiscuité des deux
composantes dans les distributions en énergie cinétique. Nous pouvons aussi voir que
la distance minimale associé au St1 et St2 se trouve pour les lourds autour des masses
133 et 134. Ceci correspond bien (en considérant 1’émission neutrons) a une masse pré-
émission proche des masses 136-137 sur lesquelles est centré le Stl, qui est donc plus
court que le St2. L’énergie associée au mode SL quant a elle, donne bien sir lieu a une

distance a la scission plus important.

Le tableau 3.6 regroupe les valeurs moyennes de d obtenues en les comparant a des
travaux antérieurs sur d’autres systémes fissionnant (de tels résultats pour le 242Pu*
n’existent pas dans la littérature). Afin d’illustrer 'impact de TK Epyc—_s.i., deux cas ont
été choisis, avec TK Epre—sci. = 0 MeV et TK Epre—sci. = 10 MeV. Nous pouvons appré-
cier le relatif bon accord entre nos mesures et les données expérimentales ou théoriques

disponibles.

Il faut garder a I’esprit cependant que ces interprétations se font sur des distributions
post-émission particules promptes, ce qui relativise nos résultats et permet peut-étre

d’expliquer les différences avec les travaux précédents.

3.4.3 Comparaison des résultats de LOHENGRIN aux données éva-

luées

Pour le 239Pu, les résultats sont comparés & JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VIL.1. Rappelons
que notre intérét pour cet actinide est en particulier le rendement de la masse 134, qui
présente un fort désaccord entre les deux bibliotheques et qui est d’intérét pour les appli-
cations. Ces résultats, présentés sur la figure 3.39, ont été publiés dans [125] avec d’autres
résultats obtenus sur LOHENGRIN pour 23°Pu(ny,, f). La matrice de covariance est vi-
sible sur la figure 3.40. Nous observons que les rendements sont différents de ceux de
JEFF-3.1.1 ou ENDF/B-VIIL.1, du fait notamment de la structure importante que nous

observons autour des masses 140 a 143 et qui change completement la normalisation. Le
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rendement de la masse 134 que nous obtenons est au méme niveau que la masse 135,
comme le propose ENDF/B-VII.1. Sur 'ensemble des masses, I'incertitude finale est en
dessous de 5%, bien en deca des incertitudes de JEFF-3.1.1 ou ENDF/B-VIL.1.
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FIGURE 3.39: Rendements en masse de 239Pu(ny,, f), normalisés & la somme de JEFF-
3.1.1 sur les masses mesurées (en haut) et leurs incertitudes relatives (en bas), comparés
a JEFF-3.1.1 (en bleu) et ENDF/B-VII.1 (en vert).

Les rendements obtenus sur le ?*'Pu sont présentés et comparés a JEFF-3.3 et
ENDF/B-VII.1 sur la figure 3.41 avec un zoom sur les régions symétrique et tres asy-
métrique sur la figure 3.42. La matrice de covariance est visible sur la figure 3.43. Pour
les deux bibliotheques, nous obtenons des rendements plus importants sur le pic léger
ainsi qu’une structure autour de la masse 140. Les incertitudes que nous produisons sont
bien en deca de celles présentes dans les évaluations, a de rares exceptions pres et de
maniere générale, sous les 5%. Si nous nous concentrons sur les régions a bas rende-
ments, figure 3.42, nous observons un bon accord &8 ENDF/B-VIL.1 pour les masses trés
lourdes, la ou JEFF-3.3 se trouve bien au-dessus. Nos résultats dans la région symétrique
en revanche, se trouvent entre les deux évaluations, mais tout de méme plus proche de
ENDF/B-VIL1. Sur cette figure 3.42, nous faisons aussi apparaitre sous la forme d’'un
bandeau les résultats sans décontamination (valeur haute) et a la décontamination maxi-
male (valeur basse) qui peuvent étre obtenus avec nos données afin de donner une idée

de la latitude de notre démarche de décontamination.
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FIGURE 3.40: Matrice de corrélation pour les rendements de 239Pu(ny, f).
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FIGURE 3.41: Rendements en masse de 2*'Pu(n,f) (en haut) et leurs incertitudes
relatives (en bas), comparés a JEFF-3.3 (en bleu) et ENDF/B-VII (en vert).
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FIGURE 3.42: Zoom sur la région de la fission asymétrique et trés asymétrique, pour
les rendements en masse de 24'Pu(ny,,f) (en haut) et leurs incertitudes relatives (en
bas), comparés & ENDF/B-VII et JEFF-3.3. Le bas du bandeau rouge correspond au
minimum de décontamination possible, le haut si aucune contamination n’est considé-

FIGURE 3.43: Matrice de corrélation pour les rendements de *'Pu(ny,, f).
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Nous pouvons aussi nous comparer a GEF et & FIFRELIN, comme cela est présentée
sur la figure 3.44. Si nous interprétons ces comparaisons en termes de modes de fission,
nous pouvons voir que GEF présente un mode symétrique une décade plus faible que
nos expérience. C’est ce que nous retrouvons dans les rendements de FIFRELIN, qui

utilisent les rendements pré-émission neutrons de GEF.
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FIGURE 3.44: Rendements en masse de 24'Pu(nyy,,f), comparés & GEF et & FIFRELIN.
Le bas du bandeau rouge correspond au minimum de décontamination possible, le haut
si aucune contamination n’est considérée.

Si nous comparons la région des masses lourdes autour de la masse 140, nous voyons
qu’a la fois sur le 239Pu et le 24'Pu nous mesurons une structure qui n’est pas présente
dans JEFF-3.1.1 ou JEFF-3.3 ni ENDF/B-VIIL.1. Est-ce une région de masse qui se

confronte aux limites de notre méthode de mesure et d’analyse 7

Limite : le cas de la masse 142

En utilisant qu’une seule distribution en charge ionique au cours de notre analyse,
nous faisons I’hypothese que la forme de la distribution en charge change peu en fonction
de I’énergie cinétique et qu’elle est suffisamment corrigée par la prise en compte des
corrélations (Ey, ). Pourtant, si nous observons les distributions en charge ionique pour
la masse 142 issue de la réaction ' Pu(ny,, f) faites durant les expériences de Mai 2013
et Novembre 2015 nous pouvons voir une évolution tres forte de la distribution en charge
ionique, selon ’énergie cinétique sélectionnée par LOHENGRIN. Ces distributions sont
montrées & gauche et au milieu de la figure 3.45 et sont comparées aux données de A.

D. Belyaev [126], a droite, pour la méme observable.
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Les différences de mesures et de cibles rendent ces distributions difficilement com-
parables 7. Mais, nous voyons pour les deux expériences au moins deux contributeurs

qui semblent émerger, avec un poids dépendant de I’énergie cinétique.
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FIGURE 3.45: Distribution en charge ionique de la masse 142 du ?*'Pu & 57 et 71 MeV

pour I'expérience de Mai 2013 et a 60 MeV pour Novembre 2015, sans prise en compte

des corrélations (Fy,q) (& gauche) et avec leur prise en compte (& droite), comparé a
la méme observable, obtenue par A. D. Belyaev [126] (& droite).
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FIGURE 3.46: Rendements obtenus autour de la masse 140 pour le ?3°Pu (en rouge) et
le 21Pu (en bleu).

17. Les pertes d’énergie sont différentes, ainsi, les valeurs des énergies sélectionnées ne sont pas com-
parables.
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Sachant que nous voyons la méme tendance des rendements autour de la masse 140
pour les résultats sur le 239Pu et le 2'Pu (voir la figure 3.46), nous pouvons légitime-
ment émettre un doute. Est-ce un biais de notre méthode d’analyse, qui ne prend pas
en compte la dépendance des isomeres nanosecondes en fonction de I’énergie cinétique,
ou une structure qui n’a pas été vu sur les expériences précédentes et qui est décou-
verte grace aux améliorations apportées au cours des theses récentes sur LOHENGRIN ?
Comme nous le voyons pour la masse 142, les hypotheses faites pour corriger des corréla-
tions (Ej, q) sont trop éloignées de la réalité et nous ne pouvons pas exclure la possibilité

d’un biais conséquent pour cette zone de masses.

3.5 Conclusions

Nous avons présenté, au cours de ce chapitre, le spectrometre de masse LOHENGRIN
et ses principales caractéristiques. Nous avons ensuite vu comment, a ’aide d’une chambre
d’ionisation, les rendements en masse pour les réactions de 23°Pu(ng,f) et 24 Pu(ngy,,f)

sont obtenus.

L’analyse menée sur la cible de 23?Pu illustre I'importance de la préparation des
cibles sur la qualité des données récoltées. Des résultats ont pu en étre tirés mais au
prix d’hypotheses importantes et d’un travail plus fastidieux. Néanmoins, nous avons pu
proposer de nouvelles valeurs expérimentales avec des incertitudes plus basses que les

évaluations.

Gréce & la combinaison de deux expériences sur 1’étude de *'Pu(ny,, f), nous avons
pu proposer une mesure absolue des rendements du pic lourd et d’une partie non né-
gligeable du pic léger. La encore les incertitudes obtenues sont bien en deca de celles

présentes dans les évaluations.

Pour la décontamination des bas rendements, nous avons vu que de fortes hypotheéses
ont été nécessaires. Sans une meilleure estimation de la probabilité de changement de
charge, les décontaminations ne peuvent se faire plus précisément. Malgré ces hypotheses,
nous avons vu que pour les masses asymétriques, deux contributions parfaitement sé-
parées sont observées sur les distributions en énergie cinétique, qui ne proviennent pas
de contaminations. Ces contributions présentent une évolution en fonction de la masse
intéressante, qui peut étre interprété en termes de modes de fission. Une expérience si-
milaire faisant intervenir en plus un dispositif de mesure de temps de vol permettrait de

confirmer ou d’infirmer ces interprétations.

Enfin, la structure des distributions en charge ionique observée sur la masse 142 est

intéressante et pourrait faire 'objet d’une expérience dédiée a la mesure étendue des
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distributions en charge et en énergie cinétique pour quelques masses autour de la masse
142. Au vu des incertitudes que nous pouvons atteindre avec LOHENGRIN, nous devons

nous assurer qu’aucun biais de mesure ne subsiste.
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La mesure de rendements isotopiques avec une chambre d’ionisation similaire a celle
présentée dans le chapitre précédent est faisable avec LOHENGRIN pour les masses
légeres. Plusieurs publications présentent des rendements isotopiques obtenues pour des
masses légeres aupres de LOHENGRIN pour différents noyaux fissiles [127; 128]. Cette
méthode n’est faisable que pour les masses légeres car la différence de perte d’éner-
gie pour les différents isotopes d’'une méme masse devient inférieure a la résolution de
la chambre (FWHM ~ 250 keV) avec des charges nucléaires trop élevées, Z > 40.

L’utilisation d’absorbeurs passifs permet de monter jusqu'a Z ~ 42 [112].

Si une chambre d’ionisation couplée au spectrometre LOHENGRIN ne permet pas
une identification en fonction de la charge nucléaire pour les masses lourdes, il n’est
pas pour autant impossible de mesurer des rendements de fission isotopiques avec cet
instrument. A travers les rayonnements émis lors de la désexcitation d’un radionucléide,

nous avons ’observable discriminante permettant d’identifier un isotope précis.

Pour certains isotopes, il existe des états d’énergie d’une durée de vie suffisante (par
rapport au temps de vol dans LOHENGRIN : TOFrop ~ 1 — 2us) pour étre détectés
par notre dispositif. Ces états d’énergie métastables sont appelés isomeres de 'isotope
’gX notés ‘ng, de rendement Y (A, Z,m).

Dans ce chapitre, nous allons présenter les travaux réalisés sur la mesure des ren-
dements de fission isotopiques et isomériques pour certaines masses du pic lourd pour
la réaction 2*'Pu(ng,,f). En particulier, nous allons voir sur quels principes de détec-
tion s’appuient nos mesures et quelles sont les caractéristiques des détecteurs utilisés.
Puis, nous exposerons le chemin d’analyse permettant de passer des données brutes aux
rendements de fission. Nous décrirons ensuite ’analyse portant sur la dépendance des
rendements isotopiques a I’énergie cinétique du produit de fission et la comparaison a
FIFRELIN que nous avons mise en place. Enfin, les résultats finaux seront présentés et

discutés en fin de chapitre.

4.1 Mesure des rendements isotopiques et isomériques au-

preés du spectrometre de masse LOHENGRIN

Nous avons vu dans le chapitre précédent 3 comment est sélectionné un faisceau
d’ions avec LOHENGRIN correspondant & un ratio A/q et Ej/q donné. Alors que les
rendements en masse sont mesurés en placant une chambre d’ionisation sur la position
expérimentale 1 dans laquelle entre directement le faisceau; pour les rendements iso-
topiques, le faisceau est refocalisé et envoyé vers la position expérimentale 2. C’est a

laide de détecteurs germanium (Ge) que nous allons mesurer des rendements de fission
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isotopiques et isomériques. Cette section vise a expliquer le principe de détection et les

étapes d’analyses pour obtenir les rendements de fission.

4.1.1 Principe de détection des détecteurs Ge et mesure de rende-

ments isotopiques ou isomériques

Le faisceau d’ions provenant de LOHENGRIN est tout d’abord refocalisé par 1’ai-
mant « RED » [101] (Reverse Energy Dispersion) et les ions sont implantés sur une
bande déroulante sous vide, dont 1’épaisseur de quelques microns est largement suffi-
sante pour les arréter en totalité. Cet aimant supplémentaire permet de concentrer le
faisceau d’ions et ainsi d’augmenter jusqu’a un facteur 7 le flux d’ions se déposant sur
la bande.

La majeure partie des produits de fission sont radioactifs. Riches en neutrons, ils
vont décroitre par 7, (7 n) ou transition interne (IT) en peuplant un noyau fils a
une certaine énergie d’excitation. Ces décroissances vont étre suivies par une cascade de
~ dont les énergies sont caractéristiques du schéma de niveaux du noyau fils. Chaque
nouveau noyau créé décroitra a son tour jusqu’a atteindre la vallée de stabilité. Ces

suites de décroissances sont appelées chaine de désintégration.

Deux détecteurs germanium a haute pureté (HPGe) sont placés autour de la bande,
afin de mesurer les v de désintégrations, cela est présenté sur la figure 4.1. Nous dispo-
sons de deux détecteurs comportant chacun 4 cristaux de Ge disposés en trefles, ce qui
sera a l'origine du nom donnée au détecteur : « clover ». Sur 'un des deux détecteurs,
uniquement 2 cristaux sont actifs, ce qui nous laisse au total 6 cristaux Ge et non 8. La
détection se fait en méme temps que les ions sont déposés sur la bande. Contrairement a
d’autres systémes de détection, la bande déroulante utilisée ici n’a pas pour but d’ache-
miner les produits de fission devant les détecteurs mais au contraire, comme nous le
verrons dans la sous-section 4.1.4.4, d’enlever les ions restants de ’environnement de

détection lorsque la mesure est terminée.

En détectant ces raies 7, il est possible de signer la désexcitation du noyau fils et
donc la présence sur la bande d’un isotope en particulier (le noyau pére). Pour illustrer
cela, prenons ’exemple de la masse 140 a travers une partie du schéma de niveaux du
140Cs, présentée sur la figure 4.2. Le schéma de niveaux complet est bien plus fourni [129]

mais quelques transitions ~ suffiront ici.

Les quatre transitions 7 : 1, 72, 3 et 74, ont une énergie égale a la différence d’éner-

gie du niveau initial au niveau final. Ces raies sont identifiables sur les spectres obtenus
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par LOHENGRIN
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FIGURE 4.1: Présentation de ’agencement des détecteurs germanium : les deux clovers

(groupement de 4 cristaux Ge) sont disposés de part et d’autre de la bande sur laquelle

sont déposés les produits de fission. La position de chaque détecteur (angle, distance a
la bande) peut varier d’une expérience a l'autre. Adapté de [19].
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FIGURE 4.2: Quelques niveaux choisis du schéma de niveaux du '4°Cs apres décrois-
sance du °Xe par 8~ (100%).



Chapitre 4. Etude des rendements isotopiques et isomériques du 2*' Py 120

par les détecteurs. En utilisant les mémes couleurs que la figure 4.2, nous observons sur

la figure 4.3 ces quatre raies +.
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FIGURE 4.3: Visualisation sur un spectre obtenu pour la masse 140 des raies caracté-

ristiques de la décroissance du °Xe par 3. Les couleurs des contours de chaque raie

sont en accord avec la figure 4.2. Des raies caractéristiques des autres isotopes (141,

140Cs) de cette masse sont aussi visibles, ainsi que deux raies de '*'Ar et du *°K qui
peuvent étre utilisées pour la calibration en énergie.

Il est improbable que les schémas de deux isotopes différents présentent les mémes
niveaux d’énergie. Ainsi, méme avec un bruit de fond ambiant conséquent (aux alentours
de 200 Hz) et si plusieurs masses sont sélectionnées par LOHENGRIN (satisfaisant les
ratios A/q et Ey/q), chacune comprenant plusieurs isotopes, connaitre certaines énergies
caractéristiques d’un isotope nous permet de signer sa décroissance, en principe, sans
ambiguité. Exception faite pour les chaines présentant des états métastables, mais nous

reviendrons sur ce point dans la section 4.1.4.3.

Tout isotope n’est malheureusement pas détectable avec un tel principe. Si sa demi-
vie est faible devant le temps de vol dans LOHENGRIN, de l'ordre de 2 us, il aura décru
avant d’arriver devant nos détecteurs. Si elle est trop longue devant le temps de mesure
(typiquement quelques dizaines de minutes), trop peu d’événements se produiront pour
obtenir un signal exploitable. Méme si ces mesures sont plus longues qu’avec la chambre
d’ionisation, des isotopes ayant une durée de vie supérieure a quelques heures ne sont
pas mesurables. De méme, les isotopes trop peu produits par la fission ne donnent pas

lieu a un signal exploitable.
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Nous verrons qu’a certaines occasions, la connaissance partielle du schéma de struc-

ture nucléaire des noyaux qui nous intéressent est une restriction supplémentaire.

4.1.1.1 Les détecteurs Ge

Une partie des raies v produites vont interagir avec les cristaux Ge par effet photo-
électrique, diffusion Compton ou production de paires et /e™. Lors de ces interactions,
le photon incident va déposer de I’énergie dans le Ge et créer des paires électron-trou
(e~ h*), qui, comme pour les paires électrons-ions de la chambre d’ionisation, vont étre
collectées. Il y a deux moyens pour la raie v incidente de déposer son énergie totale : par
effet photoélectrique ou par ’enchainement de plusieurs diffusions Compton suivit d’un
effet photoélectrique (les cristaux Ge étant suffisamment grands). Dans le reste de ce tra-
vail le terme de photoélectrique désignera 1’énergie totale, englobant le multi-Compton

suivit d’un effet photoélectrique (notamment lorsque nous discuterons de 'efficacité).

Le Ge est un semi-conducteur, il possede une bande de conduction et une bande de
valence espacées de quelques dixiemes d’eV (« gap »). Pour le Ge pur, Eyqp = 0,67 €V a
302 K [130]. L’énergie déposée par la raie 7 lors de son interaction avec un e~ (électron
primaire) va permettre la transition d’électrons de la bande de valence & la bande de
conduction et créer des paires de porteurs de charges libres (e~ h' secondaires), voir
le schéma de principe sur la figure 4.4. Ces porteurs de charge libres peuvent alors étre
collectés sous 'action d’un champ électrique. Le signal électrique produit par les électrons
collectés a ’anode et les trous collectés a la cathode, sera proportionnel a 1’énergie du
gamma incident. Dans toute cette approche, ’énergie de liaison de 1’électron primaire

(quelques eV) est négligée.

Afin de favoriser la collection de charge, une zone de déplétion de charges (ou zone
de charges d’espace) est créée au contact entre une zone dopée P et N (jonction PN)
afin d’éviter les recombinaisons. En introduisant des impuretés riches (éléments penta-
valents) ou pauvres (éléments trivalents) en électrons, le semi-conducteur se voit enrichi
de porteurs de charges libres (électron ou trou) et en ions de charge opposée. Lorsque
ces porteurs de charges sont des électrons, le dopage est dit N et P lorsqu’il s’agit de
trou (lacune d’électron). A la jonction PN, les charges libres diffusent d’une zone vers
Iautre et un champ électrique apparait. Ces deux phénomeénes s’équilibrent et une zone

sans porteurs de charge est créée.

Pour ne pas perturber le signal, il est aussi nécessaire que 1’énergie d’agitation ther-
mique ne soit pas suffisante pour permettre & un électron de passer dans la bande de
conduction. Pour limiter ce phénomene, les détecteurs sont refroidis a 'azote liquide a

une température de 77 K.
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FIGURE 4.4: Schéma de principe de la détection d’une raie  avec un détecteur a
semi-conducteur (3 gauche). Un spectre typique obtenu pour une source de °Co (a
droite).

Le nombre de porteurs de charge libre créés pour un détecteur a semi-conducteur
est bien plus important que pour une chambre d’ionisation, ou ’énergie nécessaire pour
créer une paire de porteurs de charge est I’énergie d’ionisation d’un gaz, typiquement de
l'ordre de la dizaine d’eV. Pour I'isobutane, Cy4H1g, ’énergie de premiére ionisation est
de E} = 10,6 eV [131]. En créant plus de porteurs de charge, une meilleure résolution de
I’énergie mesurée est atteinte, a condition cependant que la collection de charge se fasse
correctement. La résolution d’un détecteur peut se définir de plusieurs manieres, une
maniere courante est la résolution a mi-hauteur. Pour un pic a I'énergie E d’écart-type
og elle s’écrit :

Rrwpm = 2V2In2- %E (4.1)

Suivant cette définition, pour une source de °Co & 840 Bq, la résolution obtenue sur une
demi-heure d’acquisition pour I’ensemble des cristaux Ge! est de 0,46% & 1173,3 keV
(o = 2,3 keV) et de 0,42% a 1332,5 keV (op = 2,4 keV). Cette résolution est parfois
limitante sur I’extraction des taux de comptage mais est suffisante pour la majorité des

raies v exploitées.

1. Lorsque les spectres de tous les cristaux sont regroupés en un seul spectre.
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4.1.1.2 Efficacité des détecteurs

L’efficacité d’un détecteur est le rapport entre le nombre d’événements détectés et
le nombre d’événements ayant réellement lieu. L’efficacité totale est la somme des trois

interactions possibles :
tot __ _ph Compton et /e~
e =€l +e + € (4.2)
En particulier, nous nous intéressons pour nos mesures a ’efficacité photoélectrique,
c’est a dire le rapport entre le nombre d’événement détectés par effet photoélectrique
et le nombre d’événements ayant réellement lieu. Dans nos analyses, nous extrayons le
nombre de coups total apparaissant a 1’énergie du v considéré, comme cela sera illustré
dans la sous-section 4.1.4.1. Dans le reste du document, sauf contre-indication, lorsqu’est

utilisé le terme « efficacité », nous nous referons a l'efficacité photoélectrique.

L’efficacité de chaque cristal Ge est le produit de son efficacité géométrique, dépen-
dant de ’agencement des cristaux a I'intérieur du détecteur et des détecteurs autour de la
bande et de son efficacité intrinséque, découlant des sections efficaces d’interaction. Nous
avons tout d’abord recours a une simulation Monte Carlo obtenue avec MCNP [132] qui
nous fournit l'efficacité relative des détecteurs. Ce travail a été fait par F. Martin au

cours de sa these [19].

Cependant, la géométrie utilisée pour la simulation n’est pas exactement reproduite
lors des mesures expérimentales. Chaque cristal ne « verra » pas la bande sur laquelle
est déposé le faisceau de la méme maniere, 'angle solide sera différent. Il faut aussi

considérer 1'anisotropie de I’émission des raies 7 [133].

Ces deux phénomenes géométriques sont pris en compte en analysant, cristal par
cristal, les raies v d’une mesure de calibration avec une source de ®°Co. Les parameétres
géométriques (distance entre chaque détecteur et la bande déroulante, distance entre les
détecteurs, angle entre I'axe de chaque détecteur et la bande, etc) sont testés afin de
reproduire au mieux les efficacités relatives obtenues & partir des 6 spectres du %°Co (un
pour chaque cristal). Nous connaissons ainsi les distances des détecteurs par rapport a
la bande déroulante, qui sont difficilement mesurables lors de l’expérience et connues
qu’approximativement. Grace a cela, I’angle solide de chaque cristal peut étre calculé,
selon la disposition des détecteurs Ge. La prise en compte de ces deux effets nous permet
d’obtenir I'efficacité absolue du détecteur pour les raies du %°Co qui vont nous permettre
de normaliser l'efficacité des détecteurs obtenues avec MCNP. L’efficacité absolue nous

sera utile pour calculer I'effet de somme que nous aborderons plus loin.

L’efficacité a basse énergie obtenue par MCNP est particulierement sensible aux

dimensions du détecteur. Notamment a 1’épaisseur du capot d’aluminium qui protege
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les cristaux de Ge et atténue fortement les raies de faibles énergies et a la disposition des
cristaux a l'intérieur du détecteur. Cependant, comme c’est une région ou se mélent un
bruit de fond important et un rayonnement X fourni, nous ne considérons généralement

pas les raies v en dessous d’une centaine de keV.

De maniere générale, les efficacités aux différentes énergies sont principalement dé-
terminées par une poignée de parametres géométriques (épaisseur du capot d’aluminium,
distance entre le capot et les cristaux, etc). Cela a pour effet de corréler fortement les
efficacités entre elles. Si un parametre comme la distance entre le capot du détecteur et le
cristal est changé, cela changera 'efficacité géométrique de maniére quasi identique pour
chaque énergie. Cet effet a notamment été mis en évidence lors du stage de Master 2 de
Franco Quinteros qui portait sur lefficacité de détecteurs Ge a large spectre d’énergie
(BeGe pour Broad Energy Germanium Detector). Ce travail a montré que la matrice de
corrélation des efficacités était treés proche d’une matrice unitaire. Pour Defficacité des

Ge utilisée au cours de cette these, c’est I’hypothese qui a été retenue.

Pour estimer les incertitudes de cette efficacité simulée, la simulation est comparée
aux résultats expérimentaux sur des sources de calibrations : *3Ba et 297Bi, ainsi que sur
des isotopes de référence : 34 Te, 'Y (obtenus avec le faisceau de LOHENGRIN). Avec
2% d’incertitudes sur la simulation (en plus de l'incertitude statistique de MCNP qui
est faible devant 2%), nous obtenons un x? satisfaisant & 90% lorsque nous comparons
les valeurs expérimentales a la simulation pour chaque isotope. Cette comparaison est

présentée sur la figure 4.5.
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FIGURE 4.5: Courbe de lefficacité photoélectrique absolue des détecteurs germanium

en fonction de I’énergie du v incident. En rouge, la simulation, en bleu, vert, orange et

violet, les valeurs expérimentales, normalisées a la simulation. Les incertitudes pour la
simulation sont de 2%.
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Enfin, lefficacité du détecteur aux énergies des v que nous considérons est calculée
par extrapolation linéaire entre les points Monte Carlo en prenant une incertitude de

2%, avec une matrice de corrélation unitaire comme nous venons de le voir.

4.1.1.3 Effet de somme

Maintenant que Defficacité est définie, il est important de considérer 'effet de somme
pour chaque raie v étudiée. L’effet de somme est la prise en compte d’une possible
coincidence entre deux raies 7 d’un méme isotope que le détecteur ne pourrait pas

distinguer. Ce phénomeéne peut avoir deux effets :

e Surévaluer la production d’un pic, si des niveaux d’énergie existent entre les deux
niveaux du « souhaité. Dans ce cas, la somme de v des niveaux intermédiaires
peut-étre égale a I’énergie du 7y considéré. S’ils sont détectés en méme temps, un
événement sera alors compté en trop a 1’énergie considérée, voir ’exemple sur la

figure 4.2, E,, = E,, + E,,, 75 est surévalué.

e Sous-évaluer la production d’un pic, si le ¥ que nous souhaitons mesurer arrive en
coincidence avec un autre -, I’énergie enregistrée par le détecteur sera la somme
des deux 7 et un événement sera perdu (pour le méme exemple, 1 et o sont
sous-évalués).

Le facteur correctif sera supérieur a 1 si le premier effet est dominant et inférieur a 1

sinon.

La fréquence de désintégration étant faible comparée au temps de réponse du dé-
tecteur, 'empilement (pile-up) des raies entre deux isotopes différents est négligeable. I

en va de méme pour les coincidences avec le bruit de fond.

Un exemple tres classique de Ueffet de somme est visible sur le spectre du °Co
présenté sur la figure 4.6. Pour cet isotope, deux raies tres intenses sont attendues a
1332,5 et 1173,2 keV, mais une troisiéme raie est visible a 2505,7 keV, alors que cette
transition est trés peu probable (I, = 2,0-107%%). La grande majorité des événements
de ce pic sont en fait des coincidences des deux raies a 1332,5 et 1173,2 keV. Nous voyons
que pour une source de haute activité, le pic a 2505,7 keV est bien visible mais les pics
a 1332,5 et 1173,2 keV sont tres élargis et asymétriques. Cette situation ne correspond
pas aux conditions expérimentales, plus proches du cas d’une source de basse activité,
ou les pics sont bien définis. Dans ce cas, les pics sont proches d’une gaussienne et le pic

a 2505,7 keV est tres faible 2.

2. C’est pour cette raison que les spectres de Co de calibration sont faits avec une source a haute
activité, 'intégrale du pic de coincidence nous permet de vérifier la géométrie des détecteurs.
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FIGURE 4.6: L'effet de somme & travers 'exemple d’un spectre du °°Co obtenu durant
lexpérience de 2013 avec une source de Co de haute activité (en rouge) et de basse
activité (en bleu).

Le logiciel TrueCoinc [134] est utilisé pour calculer pour chaque isotope et énergie
v le facteur de correction f,. Cet effet dépend de l'efficacité absolue du détecteur :

I'efficacité photoélectrique et D'efficacité totale.

o L’efficacité photoélectrique, egh, est la probabilité de détecter la raie v incidente

par son interaction par effet photoélectrique (et multi-Compton).

tot
Y

action par effet photoélectrique, effet Compton ou création de paires.

o L’efficacité totale, €2°", est la probabilité de détecter le ~ incident par son inter-

TrueCoinc a aussi besoin du schéma de niveaux de l'isotope pour connaitre les
différents vy émis et leurs intensités. Ces données sont prises dans les fichiers évalués de
structure nucléaire ENSDF 2 [135].

Pour donner une idée de comment est calculé f,, reprenons '’exemple de 50Co dont
les deux pics a 1173,23 et 1332,5 keV sont sous-évalués a cause de l'effet de somme
(fy < 1) et dont le pic & 2505,7 keV est surévalué (f, > 1). Pour une source de “°Co
d’activité Agy mesurée pendant un temps ¢, si aucune coincidence n’est possible (si la
source est treés loin du détecteur ou que l'activité est tres faible), le nombre de v mesurés

dans le pic a 1173,2 keV, d’intensité 11773, est :

Nitrs = Ago -t~ tns - 1173 (4.3)

3. Evaluated Nuclear Structure Data File
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Mais cette raie v détectée par effet photoélectrique peut étre en coincidence avec une
raie de 1332,5 keV, d’intensité I1332. Cet évenement a une probabilité 611;?73 €%, Le

nombre de v mesuré dans le pic a 1173,2 keV devient :
Niizz = Ago -t - € - Tizs - (1 — €6%3) - Tnzan (4.4)

Nous touchons du doigt le principe de ce type de calcul, assez direct dans un cas simple
ou seulement trois raies sont étudiées. Mais pour un schéma de niveaux plus compliqué
mettant en jeux de nombreuses raies, ces phénomenes se complexifient. Des détails sur
comment est calculé le facteur de correction d’effet de somme (en gain ou perte) pour

des schéma de niveaux plus complexes sont donnés dans [134].

Calculer pour chaque cristal le facteur correctif de chaque raie v étudiée s’avere
lourd. Nous allons donc vérifier que 'effet de somme n’est pas dépendant du cristal Ge
pour n’avoir a le calculer qu'une seule fois. Prenons comme exemple les raies v étudiées

pour la masse 139. Pour chaque raie, cinq calculs de f, sont effectués :
o Pour I’ensemble des cristaux.
e Pour les cristaux proches de la bande déroulante et ayant une forte efficacité.
e Pour les cristaux loin de la bande déroulante et ayant une faible efficacité.

e Pour les cristaux proches avec une efficacité augmentée de son écart-type o
(2%).
o Pour les cristaux proches avec une efficacité diminuée de son écart-type o, (2%).

Les résultats des trois premiers calculs sont résumés sur la figure 4.7.

Nous pouvons voir que la correction de 'effet de somme tend vers 1 pour les cristaux
dont 'efficacité est tres faible. Cela est facilement compréhensible puisque, le nombre de
~ atteignant le détecteur étant tres réduit, il y a peu de chance d’avoir des coincidences.
Bien que cet effet de somme soit différent des cristaux a haute efficacité, cela n’a que trés
peu d’impact puisque les cristaux les plus loin de la bande ne participent presque pas a
I'efficacité totale. Comme nous pouvons le constater, I'effet de somme de ’ensemble des

détecteurs est quasiment égal a 1’effet de somme pour les cristaux a haute efficacité.

De plus, en comparant l'effet de somme obtenue & +1o, nous pouvons calculer la

sensibilité de 'effet de somme a 'efficacité :

_of, &

ph
= & Afy &
Froey 86§h f'y

est en moyenne <Sf7 €gh> = < A ph> =0.046 %/% (4.5)
) ~ E’Y

L’effet de somme est peu sensible a une faible variation de efficacité. Cela nous indique

que le facteur de correction de I'effet de somme calculé pour des expériences différentes
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FI1GURE 4.7: Facteur correctif de I'effet de somme pour les raies 7y utilisées dans I’analyse
de la masse 139 pour ’ensemble des deux détecteurs (en rouge), pour les cristaux de
faible efficacité (en bleu) et pour les cristaux de forte efficacité (en vert).

est sensiblement le méme, tant que les détecteurs restent dans une géométrie similaire

d’une expérience a I'autre.

Finalement, les différents cristaux peuvent étre considérés ensemble méme si leurs
efficacités different, notamment & cause de leur disposition autour de la bande déroulante.
Nous pouvons donc, apres calibration en énergie des spectres de chaque cristal, considérer
I’ensemble des évenements et étudier le spectre venant de la sommation des 6 cristaux.
De plus, l'effet de somme n’étant que peu sensible a de faibles variations de 'efficacité,
les f, sont considérés comme étant identiques pour les différentes expériences abordées

dans ce chapitre, ou la géométrie est similaire.

L’effet de somme n’est pas du tout accessoire, les valeurs observées pour 1’ensemble
des raies varient de 0,92 & 1,04% ce qui implique une correction importante des taux
de comptage au regard de la précision attendue. Notons qu’afin de ne pas augmenter
cet effet, le mode « add-back » entre différents cristaux d’un clover n’est pas exploité.
Ce mode permet d’augmenter l'efficacité a haute énergie et le rapport signal sur bruit
en considérant, lorsque deux signaux sont détectés simultanément dans deux cristaux
adjacents, qu’il s’agit d’un seul évenement ayant fait une diffusion Compton dans I'un
et un effet photoélectrique dans l'autre. Les deux énergies sont alors sommées pour
reconstruire un évenement. Ici, nous avons simplement sommé les 6 spectres individuels

sans tenir compte de la corrélation temporelle des événements.

4. Pour les mesures de calibration en efficacité, les valeurs de f, varient de 0,93 a 1,16.
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4.1.2 Cibles utilisées

Deux campagnes de mesures ont été dédiées aux rendements isotopiques, toutes
deux avec des cibles de 24! Pu de haute pureté, tel que la contribution au taux de fissions
des autres isotopes, notamment 2*?Pu et 24! Am, est négligeable. La premiére campagne,
faite au préalable de ma these, en Mai-Juin 2013, avait pour but la mesure de rendements
isotopiques. La seconde, au cours de ma these, en Juillet 2016, visait a étudier I’évolution

en fonction de I’énergie cinétique des rendements isotopiques.
Le tableau 4.1 résume les caractéristiques des cibles utilisées, déja évoquée dans le

tableau 3.1.

TABLEAU 4.1: Caractéristiques des cibles utilisées pour les campagnes de mesures iso-
topiques de 2013 et 2016.

Mise en pile | Dimensions Masse surfacique Couverture Ni

(cm?) (ng/cm?) (pm)
95/06/2013 | 7x 0,5 9282 0,25
01/07/2016 | 7x 0,5 208 0,25

Comme pour les mesures de rendements isobariques décrites dans la section 3.2.1
du chapitre précédent, I’évolution de la quantité de matiere fissile dans la cible, le BU,
est suivie & travers les mesures répétées de la masse référence A =136. Une fonction
choisie pour reproduire au mieux le comportement du BU est ajustée afin d’avoir une
représentation analytique de son évolution. Les courbes de BU pour les deux expériences

sont exposées sur la figure 4.8 et présentent une évolution réguliere au cours du temps.

Pour I'expérience de 2013, un arrét du réacteur explique le manque de points de BU
entre le dixieéme et le treizieme jour. Dans le méme temps, le collimateur d’entrée de
LOHENGRIN, définissant son angle solide, a été changé. C’est pourquoi, nous observons

une légere augmentation du BU.

4.1.3 Choix des raies vy

Toutes les énergies des raies v produites par les isotopes de la masse A ne sont
évidemment pas considérées. Pour déterminer quels ~ sont intéressants, il faut tout
d’abord regarder leur intensité. L’intensité d’une raie v d’énergie E,, I, est la probabilité
de production du v en question par désintégration du noyau pere, ainsi, 0 < I, < 1.
L’intensité est séparé en deux termes, une intensité relative Igel et une intensité de
normalisation [7°"™ tel que : I, = Igel - I7°"™. Nous allons considérer cette distinction

afin de faciliter la propagation d’incertitudes. Nous faisons 'hypothese que les intensités



Chapitre 4. Etude des rendements isotopiques et isomériques du 2*' Py 130

1 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
2013 1L 2016
L Experimental points + Experimental points
08- — fit BU - first part 1L — fitBU B
: x/ndf = 8.88/20 |1 X’/ndf = 15.9/11
p-value = 0.975 1L p-value = 0.104
= L — fit BU - second part
5 0.6 X’/ndf = 3.34/7 1L i
- | p-value = 0.766
G
-:-‘__
.E L
o4l 1F :
) L
m L 4 L 4
L 10 M i
0.2 4 F *
(]
0 I L L L L | L L L L | L L L L | ] L L L L L | L L L L | L L L L |
0 5 10 15 0 5 10 15
Time [d] Time [d]

FIGURE 4.8: Les courbes de BU pour les expériences de 2013 (& gauche) et 2016 (a
droite). L’arrét du réacteur au cours de 1’expérience de 2013 explique le saut du BU en
temps.

relatives sont indépendantes les unes des autres alors que les intensités de normalisation

sont communes a chaque I, et vont donc corréler ces dernieres.

De maniere générale, les v de plus forte intensité sont retenus afin de maximiser le
taux de comptage. Cependant, si deux v de la chaine de désintégration ont une énergie
trés proche (moins de 1 keV de différence), il sera tres difficile de les discerner compte
tenu de la résolution en énergie (typiquement 2 keV). Ils seront donc, autant que possible,

exclus de I'analyse.

Exception faite pour les masses contenant au moins un isomeére dans la chaine de
décroissance, plusieurs décroissances peuvent alors mener sur les mémes états d’énergie.
Ainsi, une raie v n’est plus caractéristique de la décroissance d’un seul isotope ou d’un
état isomérique mais de deux ou plus. Lorsque c’est le cas, la contribution de 1’état
fondamental et de I’état métastable ne peuvent pas étre distingués. Ce probleme est
illustré sur la figure 4.9. Pour autant, I'information est importante, car bien souvent,
toutes les raies caractéristiques d’un état isomérique se confondent avec celle de son état
fondamental, comme illustré sur la figure 4.9. Dans ce cas, nous devons considérer ces

raies communes et nous verrons dans la sous-section 4.1.4.3 comment les déconvoluer.

L’énergie de la raie v émise est aussi un facteur limitant. Si I’énergie est trop faible
(<120 keV), Defficacité est mal maitrisée et le rayonnement X ainsi que le bruit de fond
est conséquent. Si I’énergie est trop importante (>2300 keV), l'efficacité devient tres

faible et méme pour de fortes intensités, le pic correspondant n’est que peu, voir pas,
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F1GURE 4.9: Exemple d’une configuration de schéma de niveaux avec un état méta-

stable. Les raies 71 et 3 signent la décroissance de 4™X alors que la raie 7o signe la

décroissance de 4™X ou de son état fondamental, £9°X.

visible. Par expérience, nous préférons ne pas utiliser de raies v hors de ces bornes, de

maniere & minimiser les sources de biais et d’incertitudes.

Enfin, pour certains isotopes ou isomeres, les données des schémas de niveaux et
des intensités I, sont éparses ou donnent des résultats incohérents. Par exemple, les

incertitudes sur les I, peuvent étre données uniquement a titre indicatif.

Toute ’analyse décrite dans ce chapitre est dépendante de ces informations de struc-
ture nucléaire. Les résultats de ’analyse pourront étre modifiés ultérieurement pour

prendre en compte d’éventuelles nouvelles données de structure.

4.1.4 Principe d’analyse

Nous avons vu les différentes caractéristiques de nos détecteurs, notamment leurs
efficacités et 'effet de somme susceptibles de perturber nos calculs. Nous allons mainte-
nant aborder les étapes de calculs nous permettant d’obtenir les rendements isotopiques

ou isomériques.

Lors des mesures avec les détecteurs Ge nous nous intéressons a la distribution en
charge ionique des isotopes au sein d’une masse. Nous mesurons au préalable a ’aide de
la chambre d’ionisation la distribution en énergie cinétique de la masse choisie pour une
charge ionique moyenne. Ceci est nécessaire afin de se placer pour la détection v & une

énergie F ayant une probabilité maximale pour améliorer le taux de comptage et limiter
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les biais (Cf sous-section 3.2.2). Pour chaque masse, le spectromeétre LOHENGRIN est
réglé afin de fournir un faisceau contenant la masse A, a I’énergie cinétique Ej et les
charges ioniques ¢ sont mesurées une a une. La distribution en charge est couverte jusqu’a

ce que la probabilité des extrémités soit au moins en dessous de 2%.

4.1.4.1 Extraction du nombre de coups avec le logiciel TV

Chaque spectre v est analysé grace au logiciel TV [136]. Les pics des énergies choisies
sont ajustés par une gaussienne et TV renvoie les informations relatives au meilleur

ajustement, notamment :

o L’intégrale de la gaussienne qui sera notre nombre de coups mesuré.

e Sa largeur a mi-hauteur qui est un garde-fou lors de ’extraction du nombre de
coups. Cette derniere est dépendante de I'énergie, g, = f(E,), mais indépen-
dante de la charge ionique. Cela nous permet parfois de rejeter des ajustements
qui donnent une valeur trop différente des autres, indiquant une pollution du pic
par d’autres raies.

e Le x? de I'ajustement qui nous renseigne sur sa qualité.

Afin de vérifier ’hypothese gaussienne, lorsque le pic n’est pas pollué, I'intégrale sur
I’ensemble des canaux du pic est relevée et comparée au résultat de I’ajustement. Toutes
ces données sont consignées sous forme de tableau, permettant un suivi simple en cas de
doute. Le tableau 4.2 donne un exemple concret des valeurs extraites grace a TV. Pour
les charges paires 20 et 22, une légere contamination implique une surestimation du pic
du Xe avec U'intégrale.

TABLEAU 4.2: Exemple des données extraites avec TV pour la raie a 218,59 keV du
139Xe & quatre charges ioniques différentes, lorsque le faisceau est ouvert.

q 19 | 20 | 21 22
E. i 219,2 | 2194 | 2192 | 219,0
oE, 1,74 | 1,76 | 1,74 1,70
N, 51747 | 76048 | 109915 | 132002
oN, 265 | 350 364 652
XFit 1,92 | 2,05 | 3,00 2,68
Noyint 51917 | 77620 | 110753 | 135354
TNt 288 | 346 387 418
Diff. fit/int | 0,3% | 2,1% | 0,8% | 2,5%

Il est malheureusement impossible d’automatiser cette étape en raison de la présence
de contaminants différents pour chaque charge. L’analyste définit les plages de bruits

de fond et désigne le nombre et 'emplacement (approximatif) des pics a ajuster. Pour
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chaque spectre obtenu, chaque raie v doit étre analysée a la main, ce qui rend la spec-
troscopie 7 trés demandant en temps. De plus, le résultat de 'analyse de ces spectres
est dans une certaine mesure dépendant de 'analyste. Il est important de vérifier sur
certaines raies que les résultats obtenus avec TV par deux analystes indépendants sont

identiques, afin de ne pas biaiser I'extraction des données expérimentales.

Quelques images du processus d’ajustement avec le logiciel TV sont présentées sur la
figure 4.10. Un extrait d’un spectre v obtenu pour la masse 139 proche d’un pic du 3?Xe
est présenté en haut de la figure 4.10. Les zones retenues pour ajuster le bruit de fond
(par un polynéme d’ordre 1 ou 2 selon les régions d’énergies) sont tout d’abord définies
(voir au centre de la figure 4.10). Enfin TV propose le meilleur ajustement gaussien pour

le nombre de pics sélectionné (voir en bas de la figure 4.10).

4.1.4.2 Calcul du nombre de coups corrigés

Maintenant que nous avons extrait le nombre de coups pour la raie v de l'isotope ¢,
N, nous allons corriger de l'efficacité du détecteur €., de I'intensité relative I;fl et du

facteur correctif de l'effet de somme f,; :

N’yi(Z7 Q|Ek)

e € - I;lgl . f’yi

(4.6)

A ce stade, en négligeant les incertitudes des f, et en considérant que les N,; n’ont

qu’une incertitude statistique (indépendante), les covariances s’écrivent :

I prel
cov (Jyir Jy5) _ 0y -var (Vi) L v (€31 €x) + o (ISZZ"I%EJ) (4.7)
i NoyilNo € € Ing”%l

Nous avons déja remarqué que la matrice de corrélation de l'efficacité est une matrice

unitaire :

cov (6"/ki? E’Yzj) = 0¢y,i9¢y; (4'8)
L’équation 4.7 se simplifie pour des raies v différentes en :

cov J“/M? J%j) _ Ty

( (4.9)
Jyidv Eypi€yg

I est tres important de vérifier 'accord des intégrales corrigées J, pour les différents ~y
d’un méme isotope ou isomere i, car elles représentent la méme grandeur physique, a
savoir le nombre de décroissance de ¢ pendant la durée de la mesure. C’est un garde-fou
essentiel quant a la présence d’erreurs lors de I'extraction des pics (mauvaise estimation
du bruit de fond, contamination non prise en compte) ou d’incohérences des données de

schéma de structure.
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FIGURE 4.10: En haut, un extrait du spectre v aux alentours du pic du '3°Xe a

218,59 keV pour la masse 139 a la charge ¢ = 15 et a l’énergie E, = 64 MeV. Au

milieu, les zones utilisées pour ajuster le bruit de fond et le bruit de fond obtenu (en

vert). En bas, I'ajustement gaussien obtenu pour le pic du 3°Xe a 218,59 keV (en
violet).
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Le 136Te est un exemple flagrant de cette utilité, la distribution en charge ionique
des J, est montrée sur la figure 4.11. Nous pouvons voir a ce stade que deux jeux de
raies sont incompatibles, vraisemblablement venant de la connaissance imparfaite des
I;el. Nous avons donc pour cet isotope deux solutions possibles, qu’il nous faudra garder

ou éliminer grace a des considérations physiques.

[ v 136-|-e T
. | Solution 1 Solution 2 |
1.5x10" - b 2077.9keV ¢ 333.99kev | |
I b 2569.4keV ¢ 578.75keV | |
[= ) *
) L |
2 10t ¢ ¥ i
(L]
= . 8 ]
2
= | o ¢ A
, ? o ¢ ]
< o $ o g
5000 - o o .
I R $ ¢ |
i g 8 o o ]
()
L & g 8 o 1
o ﬁ ® L L | L L L L | L ﬂ Q |
15 20 25 30
lonic charge

FIGURE 4.11: Un exemple de la distribution du nombre de coups mesurés en fonction

de g, corrigés de I'intensité de la raie -y, de l'efficacité du détecteur et de 'effet de somme

pour les différentes raies du '36Te, deux lots de raies v sont clairement incompatibles
entre-eux.

Pour rendre compte de 'impact de 'effet de somme, nous pouvons regarder a tra-
vers I'exemple du 13°Xe, la grandeur J avec ou sans la correction de l'effet de somme
(figure 4.12). Nous pouvons voir, que la prise en compte de 'effet de somme donne une
meilleure compatibilité des distributions provenant des différentes raies notamment en

ce qui concerne la raie a 393,5 keV.

De maniere systématique, la compatibilité entre les différentes raies d’un méme
isotope est vérifiée & travers un test statistique de y2. Cette compatibilité est vérifiée

charge par charge mais aussi sur I’ensemble de la distribution.

De la méme maniére que pour les rendements en masse, la moyenne est obtenue pour

chaque charge ionique en minimisant le x? généralisé, ng i.e. en prenant en compte la
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FIGURE 4.12: Un exemple de la distribution du nombre de coups mesurés en fonction

de g, corrigés de 'intensité de la raie v, de Vefficacité du détecteur (& gauche) ainsi que

du facteur correctif d’effet de somme (a droite) pour les différentes raies du'3*Xe. Par
soucis de lisibilité, les distributions sont légerement décalées les unes des autres.

matrice de covariance C des J,(Z,q|Ey) [114] :

-1
n,n

J(Z,a|Bp) = [ D_(C )iy

0]

n,n

Z(Cil)i,j : J’Yj (27 Q|Ek)

0]

(4.10)

Et X?; est calculé a posteriori afin de vérifier que les raies sont cohérentes entre elles :

n,n

(2 alEx) =Y (o2 alEx) = T (2, Q|Ek))T
i

A(C iy (1, (2,01 Ex) = T(Z,q|Er)) - (411)

Lorsque ce n’est pas le cas, une incertitude est ajoutée sur la diagonale de la matrice de
covariance et le calcul de la valeur moyenne et du x§ est recommencé jusqu’a ce qu'un
Xf; acceptable (CL & 90%) soit atteint. Cette étape est similaire a celle décrite dans le
chapitre des rendements en masse, sous-section 3.2.3. Cette incertitude traduit nos biais
expérimentaux (contrdle de LOHENGRIN et de nos détecteurs, biais de l'extraction du

taux de comptage) ainsi que la connaissance imparfaite des schémas de niveaux.
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Nous pouvons maintenant diviser par I7°" afin d’avoir un taux de comptage nor-
malisé :

Jnorm(Zaq’Ek) - (412)

norm
I’Y

4.1.4.3 Cas des raies communes a plusieurs isotopes ou isomeéres

Lorsqu’au moins un isomere est présent dans la chaine considérée, plusieurs dé-
croissances peuvent mener sur les mémes niveaux du noyau fils. Alors, une raie v n’est
plus caractéristique de la décroissance d'un seul état (fondamental ou isomérique) mais
d’au moins deux (voir la figure 4.9). Lorsqu’un tel probléme est rencontré les raies sont
déconvoluées a partir de la moyenne, J, estimée sur les raies indépendantes de ’état
fondamental ou de I’état isomérique. Penchons-nous sur la masse 138 dont le Cs possede
un isomere & 79,9 keV (77, = 174,6 s) dont toutes les raies « visibles sont confondues
avec celles de I’état fondamental, comme explicité dans le tableau 4.3.

TABLEAU 4.3: Les raies v visibles pour le 3Cs et son état métastable. Les raies
communes deux a deux sont marquées de la méme couleur.

| By (keV)  IZel | I7er™ | Ty (s)

1436 100
138m (g 463 99 0,19 174,6
80
1435,77 1000
462,785 403
13895 Cs 1(;%91’58 i’gé 0,0763 | 1950
546,99 141
6,6

Les raies a 546,99, 1009,78 et 2218 keV en revanche signent la décroissance de
I'état fondamental uniquement. Nous pouvons donc calculer J pour 1’état fondamental,
J(Z,gs,q|E), a partir de ces trois raies. Le nombre de coups venant de la décroissance

de I’état métastable sera :
N;”(Z, m, q|Ex) = N;”Jrgs — €y f;‘js . Igd 95.J(Z,gs, q|Ex) (4.13)

Ou N;”*gs est le nombre de coups total dans les raies communes (1436 et 1435,77,
463 et 462,785 ainsi que 191,7 et 191,96 keV) et Jy5(Z, q|Ey) est la moyenne obtenue &
partir des raies indépendantes de Iétat fondamental (1009,78, 2218 et 546,99 keV). Il
reste alors a retrancher ce nombre de coups au nombre de coups total pour extraire le
nombre de coups signant la décroissance de 13895Cs. Ce nombre doit évidemment donner

des résultats pour chaque raie commune compatibles aux raies indépendantes a 546,99,
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1009,78 et 2218 keV. Pour obtenir le nombre de coups dii a I’isotope ou isomere i, s’il y

a plus de deux isotopes ou isomeres, 1’équation précédente se généralise & :

Nyi(Z, gs/m,q|Ey) = NI = ey« £y 115 T(Z;, gs/m, q| Ey,) (4.14)
J#i

4.1.4.4 Résolution des équations de Bateman

Les équations de Bateman représentent 1’évolution de la population d’un noyau
dans une chaine de décroissance donnée. Cette évolution fut mise en équation par E.
Rutherford en 1905 [137] et une solution analytique a été apporté par H. Bateman cing
années plus tard [138]. C’est un bilan de I’évolution en temps de cette population, prenant
en compte les termes de production et de disparition. Dans notre schéma d’analyse, ces

équations vont apparaitre & trois étapes.

Pour la correction du bruit de fond

Lorsqu’une mesure pour une charge ionique est terminée, le faisceau d’ions est coupé
et la bande sur laquelle se trouvent les produits de fission et les produits issus de leurs
désintégrations est déroulée. Une nouvelle partie « propre » de la bande est préte pour
la mesure suivante. Cependant, lorsque le faisceau est ouvert, des isotopes peuvent étre
déposés sur le cadre support de la bande, di a 'imparfaite focalisation du faisceau par
le RED. Les isotopes ainsi déposés ne sont pas enlevés lorsque la bande est déroulée
et vont étre une source de bruit de fond importante lorsqu’ils décroitront au cours des
mesures futures (voir la figure 4.13). C’est en particulier vrai pour les isotopes dont la
durée de vie est importante devant le laps de temps limité entre deux mesures a faisceau
ouvert. Pour des isotopes dont la durée de vie est environ 10 fois inférieure au temps

entre deux mesures a faisceau ouvert, ce type de bruit de fond est négligeable.

Afin de pouvoir estimer ce bruit de fond, une mesure est effectuée faisceau fermé
(mesure BdF), avant chaque mesure a faisceau ouvert (mesure Rdt). De cette mesure
BdF® nous mesurons les décroissances des isotopes présents sur le cadre. Il est alors
possible, a 'aide des équations de Bateman, de calculer la contribution de ces isotopes

sur la mesure Rdt qui suit. Les détails des calculs sont fournis dans ’annexe F.

Aux résultats J,orm(Z, q| Ex) de I'étape précédente (eq. 4.10) il faut soustraire la part
provenant du bruit de fond du cadre, J pgr(Z, q|Ey). Cette derniére est I'intégrale (partie
hachurée rouge de la figure 4.13) du nombre de décroissance des isotopes du cadre, cor-

rigée de €, I, et f, et moyennée sur les différentes raies . Nous utiliserons dans la suite

5. Le spectre v obtenu lors de la mesure BAF est analysé de la méme maniere que les mesures Rdt.
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FIGURE 4.13: Tllustration de I’évolution d’une population isotopique N (t) susceptible
d’&tre mesurée par les détecteurs Ge en fonction du temps (trait pleins). En pointillé,
lorsque la bande n’est pas déroulée.

une notation vectorielle (incluant tout les isotopes et les isomeéres d’'une méme chaine
de décroissance) des Jnorm(Z, q|Ey) et Jpar(Z, q|Ey), respectivement Jyorm(q|Ex) et
J par (q| Ex).

La contribution du bruit de fond du cadre soustraite, nous obtenons le vecteur

JRrat(q|Ex) :
Jrat (| Ex) = Jnorm(¢|Ex) — T Bar(q|Ex) (4.15)

La figure 4.14 illustre 'impact de cette étape sur les taux de comptage. Pour les deux
isotopes présentés, 138Cs a gauche et le 39Ba a droite, d’une distribution a priori trés
structurée, nous obtenons une forme plus lisse. Pour le 139Ba c’est une distribution qui
s’apparente a une gaussienne, ce qui est attendu pour une distribution en charge ionique,
comme nous I’avons vu dans le chapitre 3, pour le 8Cs, nous pouvons observer une
longue queue de distribution a hautes charges, qui est la signature d’états nanosecondes

isomeres [139; 140; 21].

Pour la détermination des taux de productions indépendants

Pour notre étude il y a deux termes de production lorsque le faisceau est ouvert :
la production par fission et la production suite a la désintégration des noyaux en amont

dans la chaine de désintégration.
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FIGURE 4.14: Illustration de I'impact de la correction du bruit de fond du cadre pour
le 13895Cs (& gauche, Ty = 32,5 min) et le 139Ba (a droite, T /2 = 83,06 min).

Lors de nos mesures, c’est le cumul de ces deux termes de production qui est détecté.
Afin d’obtenir le terme de production par fission uniquement, nous devons résoudre le

systeme d’équations de Bateman de la chaine radioactive considérée.

Pour résoudre ce systéeme, une résolution matricielle est adoptée, les détails des
calculs sont fournis dans 'annexe E, nous donnerons néanmoins ici quelques éléments

clés.

A travers cette procédure nous obtenons par une matrice Q une relation entre le

vecteur production par fission Ppgg¢ que nous souhaitons obtenir et le vecteur cumulé
que nous obtenons par la mesure :

Ppat(q|Ex) = QJRrat(q|Ex) (4.16)

La production par fission est ainsi atteignable pour chaque noyau 7 de la chaine de désin-
tégration de la masse A a partir des mesures et d’une matrice Q a calculer pour chaque
chaine de désintégration. Passer d’'une mesure cumulée & des productions indépendantes
induit de tres fortes corrélations entre les différents isotopes, notamment entre un isotope

et le précédent dans la chaine.

Les valeurs de la matrice @ dépendent de la durée At de la mesure, mais aussi des
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périodes radioactives des éléments de la chaine radioactive et des rapports d’embranche-

ment d’un isotope a 'autre©.

Si le temps de mesure est maitrisé et que les périodes des éléments que nous mesurons
sont bien connues, les rapports d’embranchements quant a eux peuvent étre une source

d’incertitude non négligeable.

A cette étape, la soustraction de la composante des isotopes en amont de la chaine
peut entrainer des taux de comptage négatifs, ce qui n’est physiquement pas envisa-
geable. Un test de x? généralisé est effectué pour tester la compatibilité & 0 des charges
aux taux de comptages négatifs. L’utilisation du y? généralisé (i.e. faisant intervenir
les covariances) et non d’un x? classique est particuliérement importante puisque pour
beaucoup de noyaux, les différentes charges sont fortement corrélées par [7°"™ dont
I'incertitude est souvent de l'ordre de 10 & 15%. Sans prise en compte de ces corréla-
tions, le test est moins contraignant et peut amener a conserver des jeux de données non

physique.

Comme nous voulons tester ’hypothése de compatibilité des taux de comptages
négatifs & 0, il faut calculer la probabilité d’obtenir par fluctuations statistiques un x?2
supérieur au x? calculé, méme pour un modele juste. Cette probabilité est nommée p-
value (voir 'annexe A pour plus de détails). Si la p-value est tres faible, alors il y a
peu de chance que la valeur de x? obtenue soit due & des fluctuations statistiques et
I’hypothese est rejetée. La encore, nous choisissons un intervalle de confiance a CL a
90%.

Pour le 9Cs ou le 139Ba, présentés sur la figure 4.15, la compatibilité a 0 est suffi-
sante pour que I’hypothese d’une fluctuation statistique amenant & un taux de comptage

négatif a cette étape soit acceptée avec le critere ci-dessus.

Maintenant, reprenons le cas de la masse 136, ou deux solutions de jeux de raies
étaient possibles pour le 135Te, qui décroit sur I''3°1. La figure 4.16 présente les résultats
obtenus pour le taux de comptage indépendant de 1''3°I avec les deux jeux de raies. A

cette étape et grace a ce test statistique nous pouvons rejeter la solution 1.

Pour la correction du temps de vol (TOF)

Les produits de fission mettent quelques us pour parcourir les 23 m de LOHENGRIN
depuis leur création jusqu’a la bande déroulante. Si la période radioactive d’un isomere

est comparable a ce temps de vol, une partie non-négligeable aura décru avant d’atteindre

6. C’est a dire la proportion de désintégrations d’un isotope menant aux isotopes suivants dans la
chaine.
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FIGURE 4.15: Les distributions en charge ionique du *°Cs et du *°Ba en cumulé,

gauche et en indépendant, a droite. Les valeurs de p obtenues indique que I’hypothese

de compatibilité a 0 est acceptable pour les taux de comptage négatifs. Par soucis de
lisibilité, les distributions sont légerement décalées les unes des autres.
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FIGURE 4.16: La distribution en charge ionique du taux de comptage indépendant pour
1136951 selon le jeu de raies choisi pour le 136Te. La solution une est incompatible avec
0 et est donc rejetée.
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la bande. Afin de remonter au taux de production & la sortie de la cible, Pror, il nous

faut a nouveau utiliser les équations de Bateman.

En effet, cette situation est similaire au paragraphe précédent : une partie des iso-
topes a décru en alimentant leurs descendants. La mesure que nous faisons n’est donc

pas la production de la fission directement mais d’un état ayant évolué durant t = TOF'.

Ainsi, il nous faut utiliser la méme démarche mais pour un temps de mesure fictif
négatif et égal au temps de vol At' = —TOF. Nous obtenons une matrice Qror et le

taux de production corrigé des décroissances durant le temps de vol, Pror, est alors :

Pror(q|Ex) = QrorPBat(q|EL) (4.17)

Un bon exemple de la nécessité de la correction du temps de vol est montré pour 1’état
isomérique et 1’état fondamental du '32Sn sur la figure 4.17. L’incidence sur '3?™Sn est
directe, car celui-ci a une période radioactive de 2,03 us qui est quasiment identique
au temps de vol. Ainsi environ la moitié du '3?™Sn aura décru avant d’arriver a la
bande, c’est pourquoi le taux de production est multiplié par 2 environ. La production
du 13295Sn est aussi impacté, indirectement. Sa demi-vie de 39,7 s le rend insensible
aux quelques ps de temps de vol mais puisque 1’état isomérique a été corrigé et qu’il
décroit sur I’état fondamental, cela signifie qu’avant correction du temps de vol le taux
de production de I'état fondamental était surévalué. C’est pourquoi une diminution

équivalente a 'augmentation de 1’état isomérique est observée.

Notons que cette correction est une premiere approximation de la correction du
temps de vol. En effet, si la décroissance d’un isomeére induit 1’émission d’un électron
de conversion, elle conduit a une modification de I’état de charge ionique d’au moins
une unité, mais souvent de plusieurs unités dii aux électrons Auger. Dans le cas d’un
isomere nanoseconde, la décroissance se fait avant d’entrer dans ’aimant principal et
aura pour effet de surestimer la production a haute charge ionique. C’est pour cela que
la distribution en charge ionique de certains isotopes comme le 3895Cs, voir la gauche
de la figure 4.14, présente une deuxiéme composante vers les hautes charges. Cet effet
a déja été mise en évidence durant la these d’A. Bail [18]. En revanche, un isomere
microseconde peut décroitre tout au long du parcours et induire des changements de
charge menant a la perte de certains événements car les ions n’arrivent plus au point
focal de LOHENGRIN. La prise en compte de ces corrections plus complexes est une

perspective de ce travail.

Remarques sur 1’utilisation des équations de Bateman :

Ces trois dernieres étapes impliquant les équations de Bateman vont fortement corréler
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FIGURE 4.17: Distribution en charge ionique a E, = 72 MeV du taux de production par
fission de I'état isomérique du 32Sn (a gauche) et de son état fondamental (& droite),
avant (en rouge) et apres (en bleu) I'étape de correction du temps de vol.

les mesures inter-isotopes. Jusqu’a maintenant, les corrélations entre isotopes ne viennent
que de efficacité (eq. 4.7 et 4.9). Mais les équations 4.15, 4.16 et 4.17 vont complétement
réorganiser ces corrélations. La soustraction du bruit de fond n’aura qu’un impact léger,
car elle est souvent significative uniquement sur le dernier isotope de la chaine (ayant
une demi-vie plus longue), indépendamment des précédents. De la méme maniére, la
correction du temps vol n’aura d’impact significatif que sur les isomeres d’une durée de

vie proche de la us.

En revanche, passer du taux de comptage cumulé a la production de chaque isotope
indépendant par fission entraine une forte corrélation entre un isotope et ses ascendants.
La complexité du systeme d’équations mises en jeu, nous a poussé a utiliser une approche
MC, voir ’'annexe B, pour le calcul des incertitudes des calculs de J ggr(q|Er) (Eq. 4.15),
Q (Eq. 4.16) et Qror (Eq. 4.17).

4.1.4.5 Correction du Burn-Up

Comme pour les rendements en masse, il convient de corriger le taux de comptage
de la quantité de matiere présente dans la cible a l'instant de la mesure. Pour cela, les
courbes de BU expérimentales sont ajustées et le BU est calculé aux temps de chaque

mesure. Les fonctions utilisées pour I'ajustement sont choisies afin de reproduire au
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mieux le comportement du BU. Si la charge g a été mesurée au temps t, le taux de

production a la charge q est :

Ppu(Z,q|Ey) = W (4.18)

Pour les rendements en masse utilisant la chambre d’ionisation les mesures sont re-
lativement rapides et un seul temps de mesure est alloué a une distribution en énergie ci-
nétique. Nous supposons que le BU est constant pour ’ensemble de la distribution. Pour
les mesures isotopiques, une distribution en charge ionique est mesurée généralement en
une dizaine d’heures. Ici, chaque charge est corrigé individuellement, car 1’évolution du
BU entre la premiéere et la derniére charge n’est pas négligeable. Nous supposons que le
BU est constant sur le temps de mesure d’une charge ionique. Sans cela, la distribution
en charge ionique serait déformée, typiquement, de 'ordre de quelques pourcents. Pour
la masse 139 par exemple, la différence de la distribution en charge ionique (normalisée)

entre un BU unique” et un BU par charge ionique varie de -6 & 3% selon la charge.

4.1.4.6 Correction de la dépendance en énergie cinétique

Jusqu’a maintenant, les grandeurs obtenues le sont pour une énergie cinétique bien
précise, celle sélectionnée par LOHENGRIN pour mesurer la distribution en charge io-
nique. Nous avons déja vu dans la sous-section 3.2.2 que les distributions en charge
ionique et en énergie cinétique sont corrélées. Lors des travaux précédents sur les rende-
ments isotopiques [19], la perte d’énergie dans la cible, alors plus épaisse, permettait de
négliger ces corrélations et de considérer un P(E}) unique et commun pour toutes les

charges ioniques.

Dans le cadre de cette these, il n’est pas possible de définir un P(E}) unique. Les
mesures en chambre d’ionisation des distributions en énergie cinétique montrent une forte
différence en fonction de la charge ionique. P(FE}) est dépendant de g. Les distributions
en énergie cinétique obtenues avec la chambre d’ionisation pour les charges ioniques 18,
22 et 26 pour la masse 137 sont présentées sur la figure 4.18. Les distributions ont été
mesurées les unes a la suite des autres de sorte que la cible n’évolue pas significativement.
Les différences entre les deux distributions faites a la charge 18 et les deux faites a la
charge 22 donnent une idée de I’évolution de la cible pendant le temps nécessaire a la
mesure de ces cing distributions. Nous voyons que cette évolution ne peut expliquer les

différences entre les distributions faites a des charges ioniques différentes.

7. Ou le temps utilisé est le temps moyen ¢ de la mesure de la distribution compléte.
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FIGURE 4.18: Les distributions en énergie cinétique obtenues avec la chambre d’ioni-
sation pour les charges ioniques 18, 22 et 26 pour la masse 137. Afin de guider 'ceil les
points ont été reliés pour une des distributions a chaque charge ionique.

Ainsi, en réglant LOHENGRIN & une énergie constante, nous mesurons une distri-
bution en charge ionique déformée, en particulier dans les ailes de la distribution. Afin
de mesurer des rendements isotopiques, il faut s’affranchir du biais induit par la dépen-
dance en énergie cinétique. Le tableau 4.4 indique les énergies cinétiques sélectionnées

par LOHENGRIN pour ces mesures.

TABLEAU 4.4: Les énergies cinétiques auxquelles ont été faites les mesures isotopiques

de 2013.
A Ej, (MeV) A E (MeV)
130 76 138 64
132 72 139 64
136 68 140 64
137 67 141 60

137 bis 1,1-q+ 38,6

Il faut noter une exception : la masse 137 a été faite de deux manieres différentes.
L’une, « classique », ou l’énergie sélectionnée est constante, l'autre, « variable », ou

I’énergie sélectionnée suit ’énergie la plus probable en fonction de la charge ionique.

Le taux de comptage pour la charge ionique ¢ de l'isotope (A, Z), N4(q|A, Z), doit-

étre corrigé de la probabilité d’avoir un produit de fission a Ej, en prenant en compte
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la résolution de LOHENGRIN a I’énergie E}, :

Pyy (44, 2, By + 25%)

P (B, + 2455|4,Z,q)

Ny(qlA, Z) = (4.19)

Afin de corriger de la dépendance en énergie cinétique pour la méthode « classique »,
nous allons mettre a profit nos mesures des distributions en énergie cinétique obtenues
avec la chambre d’ionisation. Les distributions mesurées avec la chambre d’ionisation
sont tout isotopes confondus. Nous faisons I’hypothése que les pertes d’énergie dans la
cible homogénéisent les distributions en énergie et que la distribution en énergie cinétique
de chaque isotope est similaire & celle de la masse complete. Cette hypothese s’appuie
sur des mesures effectuées durant la these de A. Bail [18] de la distribution en énergie
cinétique des différents isotopes d’'une méme masse (obtenues par spectroscopie 7). Les

distributions étaient similaires d’un isotope a I'autre. Ainsi :
AFE AFE
P (E,,c + ?"”|A, Z, q> =P (Ek + ?’“yA, q> VZ de la masse A (4.20)

Ou AFEy est la résolution en énergie de LOHENGRIN pour chaque mesure et dépend du
nombre de shutters ouverts pendant la mesure et de I’énergie cinétique sélectionnée (voir
Eq. 3.12). La résolution en énergie est supposée parfaitement connue et son incertitude

est négligée.

Cette méthode s’inspire de celle utilisée pour prendre en compte les corrélations
entre distributions en charge ionique et en énergie cinétique lors de la détermination des
rendements en masse, décrite dans la sous-section 3.2.2. Les énergies moyennes et les
écarts-types de chaque distribution en énergie cinétique obtenus avec la chambre d’ioni-

sation sont ajustés linéairement en fonction de la charge ionique (voir la figure 4.19) :

E(q)=ag-q+bp et o5(q) = as - q+bs (4.21)

La distribution en énergie cinétique a la charge g est alors approximée a une gaussienne

d’énergie moyenne E(q) et d’écart-type og(q).

Avec ces considérations, la densité de probabilité de I’énergie Fj est :

— 2
1 (Br—E())
M= aronl) *P\ 2l -

Il suffit d’intégrer cette densité sur la résolution AFEj pour obtenir la probabilité de

AEy
2

I’énergie Fj a la charge ¢q, P (Ek + ) Ainsi, le taux de comptage corrigé de la
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FIGURE 4.19: L’évolution en fonction de la charge ionique de la moyenne (en rouge)

et de Pécart-type (en bleu) des distributions en énergie cinétique obtenues avec la

chambre d’ionisation pour l'expérience de 2013 pour la masse 137. En orange la droite
1,1-q+ 38,6, suivie pour le cas « variable » de la masse 137.

dépendance en énergie cinétique s’écrit :

PBU(Z7 q|Ek)

Nq(Z, Q) = P (Ek i A2Ek>

(4.23)

Pour la méthode « variable », nous faisons ’hypothése que 1’énergie la plus probable
dérive de la méme maniere que I’énergie moyenne en fonction de la charge ionique. C’est
a dire que la forme de la distribution en énergie cinétique ne change pas de maniere
significative.De cette maniere, nous faisons I’hypothese dans la méthode « variable » que

P(FEx(q)) est constant.

Nous pouvons voir sur la figure 4.20 la distribution en charge ionique normalisée
obtenue pour la méthode « classique » avant et apres correction de la dépendance en

énergie cinétique, ainsi que la distribution de la méthode « variable ».

Nous observons que les distributions obtenues par les deux mesures de la masse
137 avec les méthodes « classique » et « variable » sont proches. La prise en compte
de la dépendance en énergie cinétique pour la méthode « classique » améliore leurs
compatibilité (ce qui est vérifié par un test de x?). De plus, les distributions obtenues
depuis les détecteurs Ge et la chambre d’ionisation sont trés comparables (voir a droite

de la figure 4.20), cette reproductibilité est primordiale pour la cohérence de nos mesures.
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FI1GURE 4.20: Distributions normalisées de la charge ionique pour la méthode « clas-
sique » avant et apres correction de la dépendance en énergie cinétique, comparées a la
distribution obtenue par la méthode « variable » (a gauche). Les mémes distributions
comparées a celle obtenue aupres de la chambre d’ionisation (& droite). Les valeurs de
x? sont un indicateur de la pertinence des comparaisons (x7,, = 22,3 pour un CL de
90%). Par soucis de lisibilité, les différentes distributions sont légerement décalées les

unes des autres.

Nous pouvons noter que I’hypotheése de o constant faite pour la méthode « variable »

est justifiée (compatibilité avec la mesure en chambre). La prise en compte de 1’évolution

de o améliore cependant encore cette compatibilité.

Sur la figure 4.21, la méme comparaison entre les deux méthodes est faite isotope

par isotope et une tres bonne cohérence est a nouveau observée.

Ces comparaisons montrent que lorsque 1’énergie cinétique la plus probable pour

chaque charge ionique est sélectionnée, les résultats sont similaires & ceux obtenus avec

une énergie constante et égale a I’énergie la plus probable de la masse A et que nous

corrigeons de la dépendance en énergie cinétique. Ceci permet de donner confiance a la

correction proposée, malgré les hypotheses fortes sous-jacentes.

La comparaison de ces corrections isotope par isotope nous permet de justifier I'uti-

lisation des distributions en énergie cinétique de la masse pour corriger chaque isotope,

autrement dit, ’hypothese forte faite a ’équation 4.20 est justifiée.



Chapitre 4. Etude des rendements isotopiques et isomériques du 2*' Py

150

137.

f P(q|""Te) s P(al ™) , P(a]™Xe) ]
0.2 |¢ Before E dependency (x’=39.2)| | |¢ Before E, dependency (X’ = 6.7) ¢ Before E, dependency (x* = 11.7) | |
|l |¢ After E,dependency (x*=18.3)| Il |¢ After E,dependency (x*=5.3)| |l |¢ After E, dependency (x’=5.9)

L |[f WithE=1.1q+38.6 MeV f WithE, = 1.1q + 38.6 MeV It |%  withE =1.1q+38.6 MeV

0.15 - bl

=137)

0.1- qr

0.05 #

15

P(qlz,A

¢ . I @k * ]
[ s S ' i
| LAY TN ¢ M

20 25 30 15
lonic charge

Co e e
20 25
lonic charge

6w [0

30 15

20 25
lonic charge

30

FIGURE 4.21: Pour chaque isotope de la masse 137, Te, I et Xe, la distribution en

charge ionique de la méthode « classique », avant et apres correction de la dépendance

en énergie cinétique, comparée & la méthode « variable ». Les valeurs de x2 sont un

indicateur de la pertinence des comparaisons (Xim = 22,3 pour un CL de 90%). Par

soucis de lisibilité, les différentes distributions sont légerement décalées les unes des
autres.

4.2 Normalisation

4.2.1 Normalisation relative

Nous avons maintenant isotope par isotope le taux relatif de production par fission.
En sommant sur la distribution en charge ionique, nous pouvons définir le rendement
relatif de la charge nucléaire Z, autrement dit, la distribution en charge nucléaire pour

la masse A :
> Nola;1Z:)

ZjJ Nq(Qj|Zl)

C’est une étape intéressante car nous pouvons nous comparer a d’autres données sans

P(Zi|A) = (4.24)

prendre en compte la normalisation absolue qui, fait intervenir de nouvelles hypotheses
et notre connaissance des rendements en masse (voir Sous-Sec. 4.2.2). Grace a cette
normalisation relative nous pouvons comparer la distribution en charge nucléaire sans

les incertitudes et biais induits par la normalisation absolue.

4.2.2 Normalisation absolue

Afin d’obtenir les rendements isotopiques il nous faut une équivalence entre les

grandeurs obtenues et les rendements de fission. Pour cela nous nous appuyons sur les
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résultats de la masse 139, ou quatre isotopes sont visibles, I'l, le Xe, le Cs et le Ba,
respectivement de charge nucléaire 53 & 56. Pour cette masse, la distribution isotopique

susceptible d’étre obtenue est trés compléte, comme le montre la figure 4.22.
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FIGURE 4.22: La distribution en charge nucléaire obtenue pour la masse 139, comparée
a JEFF-3.3. Pour cette masse, le rendement des isotopes non mesurés est supposé
négligeable.

Aucun état isomérique n’est connu pour cette masse et les rendements des charges
nucléaires inférieures a Z = 53 et supérieures a Z = 56 sont supposées négligeables. Dans
JEFF-3.3, le rendement cumulé des charges 53 & 56 représente 99,66% du rendement
en masse total, dans ENDF-B/VIL.1, il s’éleve & 99,70%. En étant conservatif, cette

hypotheése induit un biais de 0,5%), négligeable comparée aux autres sources d’incertitude.

Nous connaissons le rendement en masse de la masse 139 puisque nous ’avons mesuré
avec la chambre d’ionisation, voir chapitre 3. Il est alors possible d’écrire une équivalence
entre les rendements obtenus depuis les détecteurs Ge et celui obtenu avec la chambre

(CI) :
56
> Yee(139, Z) = Yo (139) (4.25)
7Z=53

et V7 .
Y6e(139, Z) = k1gg - > Nq(q|139, Z) = kisg - Ne(139, 2) (4.26)
q
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Avec k139 un facteur de normalisation constant. Afin de respecter ’équation 4.25, k139

est tel que :
Yer(139) Yer(139)
Eing — - 4.27
B S Nae(139,Z) — NEL(139) (4.27)

Les mesures utilisant la chambre et les Ge sont indépendantes, puisqu’elles correspondent

a deux campagnes expérimentales et deux analyses différentes.

L’importance des corrélations prend ici tout son sens. Si le facteur k139 est calculé
sans corrélation, nous obtenons une incertitude relative de 24,6%, alors qu’en propageant
les corrélations des Ny, elle n’est plus que de 11,1%. L’incertitude obtenue sans les
covariances est largement surestimée et aura un impact direct sur les rendements de

fission normalisés.

Maintenant que le facteur de normalisation kq39, reliant les mesures en chambre
d’ionisation et avec les détecteurs Ge, est défini, nous pouvons 'utiliser pour normaliser

les rendements isotopiques pour chacune des masses mesurées :

Y(A,Z) = kizy - Nae(A, Z) (4.28)

4.2.3 Résumé des étapes d’analyse et des sources de corrélation.

Le schéma d’analyse est résumé par étape dans le tableau 4.5 et les sources de
corrélation sont indiquées. Tout au long de 'analyse les corrélations, qui comme nous
venons de le voir ont un impact majeur, sont propagées afin d’estimer au mieux les

incertitudes de nos résultats.

Pour bien illustrer le travail accompli sur les corrélations et leurs propagations, la
figure 4.23 présente I’évolution de la matrice de corrélation & travers différente étapes

de l'analyse I'influencant particuliérement.

La premiere matrice, en haut a gauche, correspond a la fin de ’étape 3, la moyenne
des J,, pour chaque charge ionique et isotope. Les corrélations représentent alors la
part de l'incertitude statistique et des If;@l dans l'incertitude totale, qui integre aussi a
cette étape l'incertitude sur I'efficacité. Pour le Xe notamment une structure tres forte
apparalt, il émet des raies v bien visibles, avec une trés bonne statistique et a des I;el
bien connus. Ainsi, l'incertitude ne vient quasiment que de l'efficacité, dont la matrice
de corrélation est unitaire. Les corrélations entre les charges ioniques du Xe® sont alors
proches de 1. Les corrélations faibles a l'intérieur du Xe proviennent des faibles taux de

comptage obtenus aux charges extrémes.

8. Nous parlerons dans la suite de corrélation intra-isotope pour les corrélations entre les différentes
charges ioniques d’un méme isotope.
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FIGURE 4.23: La matrice de corrélation pour la masse 139 aux étapes clés de son

évolution. En haut : apres la moyenne sur les raies 7y (étape 3), & gauche, aprés la division

par I (étape 4), au milieu et apres le calcul du taux de production indépendant

(étape 6), a droite. En bas : aprés la correction en énergie cinétique, sommé sur les

charges ioniques (étape 9), & gauche et apres la normalisation absolue (étape 11), a
droite.

La division par I7°"™, dont I'incertitude est importante devant celle de l'efficacité,
va réduire les corrélations entre isotopes? car le poids de I'incertitude commune devient
négligeable, comme nous pouvons le voir sur la matrice en haut au milieu, correspondant
a la fin de D’étape 4. A linverse, comme I7°™ est commun a chaque charge ionique
au sein d’un isotope, les corrélations intra-isotope augmentent sensiblement. Le Ba est
une exception, pour lui qui a une incertitude statistique importante, 'incertitude de
I7orm = 0,00261 + 0,00003 n’a qu'un impact faible.

Apres le systéeme d’équations de Bateman, voir la matrice en haut a droite de la fin
de I’étape 6, des corrélations négatives apparaissent. Pour chaque isotope, la composante
venant des isotopes précédents est soustraite. Nous pouvons d’ailleurs observer que I'im-

pact de 'isotope peére est important, mais qu’il n’y a que peu d’effet des grands-parents.

Lorsque les taux de production sont sommés sur les charges ioniques a la fin de

I’étape 9, nous obtenons la matrice en bas a gauche, qui est en quelque sorte la matrice

9. Nous parlerons dans la suite de corrélation inter-isotopes pour les corrélations entre deux isotopes
(GS ou isomeére) différents.
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précédente a une résolution réduite. Entre ces deux étapes la matrice évolue peu car les

incertitudes induites entre ces deux étapes sont faibles devant celles déja existantes.

Enfin, lorsque la normalisation absolue est effectuée, de nouvelles corrélations appa-
raissent. Notamment sur la covariance entre 'l et le Xe, car 'incertitude de I'I jusqu’ici
relativement faible sera affectée significativement par cette étape, contrairement aux

autres isotopes.

Un caractere important de ce travail est qu’il est facile & mettre a jour lorsque de
nouvelles données de structure nucléaire (intensité des désintégrations, rapports d’em-
branchement et demi-vie) sont disponibles. Toute la procédure est automatisée et ne

nécessite que quelques minutes de calculs.
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4.3 Détermination du rendement résiduel

Maintenant que cette normalisation absolue est terminée, nous pouvons comparer
la somme des rendements isotopiques obtenues, aux rendements en masse Y (A) déter-
minés dans le chapitre précédent. Ces résultats sont indiqués dans le tableau 4.6. Nous

indiquons aussi dans ce tableau, le rendement résiduel Y (A)q.s = >, Y (A, Z) — Y (A).

TABLEAU 4.6: La somme des rendements isotopique pour chaque masse obtenue (me-
sures isotopiques de 2013) comparés au rendement en masse (mesures isobariques de
2013 et 2015) et la différence des deux.

Al YA (%) | E2Y(AZ) (%) | Y(Ares (%)

130 | 2,021 £ 0,052 1,922 £+ 0,221 0,099 £ 0,227
132 | 4,381 £ 0,356 | 2,682 + 0,317 1,699 £ 0,477
136 | 7,035 £ 0,175 | 4,497 + 0,514 2,538 £+ 0,543
137 | 7,123 £ 0,192 | 8,171 +£ 1,194 | -1,048 &+ 1,209
138 | 6,525 £ 0,193 | 5,763 = 0,749 0,762 £ 0,773
139 | 5,718 £ 0,176 | 5,718 + 0,877 0,000 £ 0,894
140 | 5,020 £ 0,166 | 4,860 + 0,584 0,160 £ 0,607
141 | 5,291 £ 0,159 | 5,979 £ 0,709 | -0,688 £ 0,727

Nous pouvons voir d’apres le tableau 4.6, que la somme des rendements isotopiques
pour les masses 137 et 141 est supérieure aux rendements en masse, les rendements
résiduels sont négatifs. Aux vues des incertitudes, ces valeurs négatives sont compatibles
avec 0, ce n’est donc pas un probleme pour la cohérence de nos résultats. Pour les
autres masses, ce Y (A),es représente la somme des rendements isotopiques que nous
n’avons pas pu mesurer, dii notamment & leurs durées de vie trop importantes ou trop
faibles, ou & un rendement trop faible. Pour les masses 130 et 140, les rendements
des éléments non mesurés en début de chaine sont attendus négligeables, le rendement
résiduel est ainsi associé a l'isotope en bout de chaine, dont la durée de vie ne permet
pas la mesure. Pour la masse 138, le rendement résiduel peut étre associé a l’isotope
en début de chaine, le 38Te (T1/2=1,4 s) ou a I'isotope en bout de chaine, le 13883,
(stable). La demi-vie du 38Te est compatible avec notre dispositif expérimental mais
aucune donnée v n’est disponible [141]. Afin de choisir & qui attribuer ce rendement
résiduel nous nous basons sur les évaluations existantes. Au vue des rendements proposés,
nous faisons 'hypothése que le rendement du '3®Ba est négligeable et que le rendement
résiduel de la masse 138 peut étre attribué au '38Te. Pour les masses 132 et 136 enfin,
le rendement résiduel est particulierement important. Nous faisons ’hypothese que le
rendement résiduel correspond au rendement de plusieurs isotopes au dela du dernier

mesuré.

Un résumé masse par masse est présenté dans le tableau 4.7.
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TABLEAU 4.7: Le rendement estimé des isotopes non mesurables obtenu a partir de
Y (A),.s pour la campagne de 2013 et leurs période radioactive.

A ‘ Isotope ‘ Y(A,Z) estimé ‘ Ty /o
130 Te 0,099 + 0,227 stable
132 | > 95Te | 1,699 + 0,477 | 3.2 d (%Te)
136 | > 9°Xe | 2,538 £+ 0,543 | stable (9°Xe)
138 | Te | 0,762 + 0,773 04s
140 Ba 0,160 £ 0,607 12,7d

4.4 Extraction de la polarisation de charge

Chaque distribution isotopique peut-étre ajustée par une distribution gaussienne
afin d’en extraire la charge nucléaire moyenne Z et son écart-type oz. Cet ajustement,
proposée en 1962 par Wahl [63], est illustré pour les masses 140, 132 et 136, sur la
figure 4.25. Pour les masses 132 et 136, le rendement résiduel associé au dernier isotope
est important, I’hypothese gaussienne n’est pas justifiée car elle prévoit des rendements
non négligeables aux charges élevées que nous n’avons pas mesurées. Comme nous venons
de le voir, il faut plutot présenter ce rendement résiduel comme la somme des rendements
que nous ne pouvons pas mesurer. Il est le rendement cumulé des isotopes respectivement
apres le 132Te et le 36Xe. Il ne faut donc pas I'inclure dans un ajustement du rendement
indépendant, mais, dans l’ajustement du rendement cumulé . Nous avons plusieurs
choix, quant a la contrainte de la convergence a 1 du rendement cumulé (normalisé &
1 lorsque nous effectuons l'ajustement). Le tableau 4.8 présente les résultats sur Zfit
et oz rit selon la valeur de Z,,4, choisi. Un exemple est présenté sur la figure 4.24 et
le résultat de cet ajustement est reporté sur la figure 4.25. Nous savons que Zp,q, ne
peut pas étre trop éloigné de la charge maximale que nous mesurons. Afin de rester
conservatif, nous choisissons la moyenne des cas a +1 et +2 en considérant en plus de
I'incertitude de I’ajustement, leurs dispersions.

TABLEAU 4.8: Les Z et oz obtenus par ajustement du rendement cumulé pour les
masses 132 et 136, en fonction de la contrainte sur la charge maximale.

132 | 136
Zmag Z fit oz fit | Xfit | Zmas | Zfit 07 fit X fit
52 51,30 = 0,07 | 1,08 £ 0,05 | 1,91 54 53,42 + 0,08 | 0,88 +£ 0,04 | 3,44
53 51,43 £ 0,08 | 1,18 £ 0,07 | 8,87 55 53,69 £+ 0,10 | 0,99 £ 0,04 | 24,4
54 51,40 + 0,08 | 1,16 + 0,07 | 15,3 96 53,63 = 0,09 | 0,93 + 0,04 | 43,8
59 51,31 £ 0,07 | 1,10 £ 0,05 | 16,7 Y 53,46 £+ 0,08 | 0,90 £ 0,04 | 45,5
51§ 51,30 + 0,07 | 1,08 + 0,05 | 16,8 98 53,46 + 0,08 | 0,90 + 0,04 | 45,5

10. Pour les autres masses, 'ajustement sur le rendement indépendant ou sur le rendement cumulé

ameénent au méme résultats.
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FIGURE 4.24: Le rendement cumulé (normalisé & 1 pour une masse) en fonction de la

charge nucléaire (en rouge) pour les masses 132 (& gauche) et 136 (a droite) ajusté par

la fonction de répartition d’une gaussienne (en bleu). La contrainte C'(A,Z) = 1 est
attribuée a la charge maximale mesurée +2 (respectivement 54 et 56).
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FIGURE 4.25: Les distributions en charge nucléaire (incluant le rendement résiduel) de
la masse 140 (a gauche), 132 et 136 (& droite) obtenues, ajustées par une distribution
gaussienne, ainsi que par la cumulative d’une gaussienne pour les masses 132 et 136.
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Ces Z sont utiles comme données d’entrée au modele Zp de Wahl, décrit dans la

sous-section 2.2.1, car il est possible d’en déduire la polarisation de charge AZ.

La polarisation de charge, comme nous ’avons déja vu, est définie comme la diffé-
rence entre la charge la plus probable de la masse pré-neutrons A,. et la charge obtenue
avec ’hypotheése d’une densité de charge nucléaire constante entre le noyau composé et

les deux fragments de fission (hypothese UCD) :

AZ(APTG) = Z(Apre) - ZUCD(Apre) (4.29)
Z,
Zuep(Apre) = ApmA% (4.30)

Avec Zon = 94 et Acy = 242. La masse Ay est ici une masse pré-neutrons, or, nos

données sont obtenues apres émission des particules promptes.

En utilisant la distribution de neutron prompts émis par chaque masse pré-neutrons,
v(Apre), fournie par FIFRELIN, ainsi que les rendements pré-neutrons de GEF, nous
pouvons estimer une masse pré-neutrons moyenne, A, correspondant a la masse post-
neutron A mesurée. Nous définissons cette masse comme la moyenne des masses pré-

neutrons pouvant aboutir & la masse post-neutron A :

1 ZAWE ApreY(ApTE)P(V)
e ZA,M Y (Apre) P(v)

(4.31)

Ou P (v) est la probabilité d’émettre v neutrons prompts, tel que : Ap.e — v = A,
également fournie par FIFRELIN. Cette définition implique que A, n’est pas un en-
tier. Comme la charge nucléaire ne change pas lors de ’émission de neutron prompts,

Z(A) = Z(Ap.), nous pouvons calculer AZ(A,,.) pour chaque masse A post-neutron.

Le tableau 4.9 regroupe les résultats des ajustements et des calculs de polarisation de
charge. Les résultats de cette procédure pour nos données sont montrés sur la figure 4.27
et sont comparés aux données de Schillebeeckx et al. [142], obtenues sur Cosi-fan-Tutte
et a JEFF-3.3. Lorsque cette valeur n’a pas été mesurée, il est classique dans le modele
de Wahl de choisir AZ = 40, 5 pour les fragments légers et AZ = —0,5, pour les lourds,

ce qui est bien loin des valeurs que nous obtenons.

Nous pouvons déja observer un tres bon accord vis a vis de JEFF-3.3 sur les masses
post-neutrons 138 a 141 mais un écart fort pour les autres masses, a la fois en termes
de valeurs que de structure. Les différentes solutions envisagées dans le tableau 4.8 pour
les masses 132 et 136 ne modifient pas la structure observée sur nos résultats (méme
si les valeurs de AZ seraient différentes). Les données de Schillebeeckx et al., obtenues

sur des masses légeres, L, peuvent simplement étre rapportées aux masses lourdes, H,
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FIGURE 4.26: La charge moyenne mesurée en fonction de la masse post-émission neu-
tron Ap.s¢ comparée a la charge de ’hypothese UCD (a gauche) et I'écart-type de la
distribution (& droite).
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FIGURE 4.27: La polarisation de charge (axe de gauche) obtenue a partir des équa-

tions 4.30 et 4.31 pour nos données expérimentales (en rouge) comparée aux données

de Schillebeeckx et al. (en bleu) et & JEFF-3.3 (en vert). La multiplicité moyenne des

neutrons prompts en fonction de la masse, prédite par FIFRELIN, est aussi indiquée
(en gris, sur laxe de droite).
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TABLEAU 4.9: Les Z et oz obtenus par ajustement d’une gaussienne aux rendements

indépendants et pour les masses 132 et 136 obtenus par ajustement du rendement cu-

mulé pour les masses 132 et 136, avec les masses pré-neutrons estimées et la polarisation
de charge calculée

A ‘ Zfit ‘O—Zfit‘ Zpre AZ

130 | 50,20 | 0,43 | 130,48 | -0,48
132 | 51,42 | 1,17 | 132,42 | 0,01
136 | 53,53 | 0,96 | 137,09 | 0,21
137 | 53,53 | 0,64 | 138,24 | -0,17
138 | 53,76 | 0,58 | 139,40 | -0,39
139 | 53,97 | 0,61 | 140,5 | -0,60
140 | 54,29 | 0,54 | 141,6 | -0,71
141 | 54,79 | 0,52 | 142,6 | -0,61

complémentaires :

Z(Al = —Z(AL

x Le) avec All =242 — Al (4.32)

pre

Un zoom sur la zone des masses lourdes mesurées, avec ’extrapolation des données de
Schillebeeckx et al. est proposé sur la figure 4.28. Nous obtenons pour toutes les masses
mesurées un écart important. La résolution en masse de Cosi-fan-Tutte (= 0,8% [142])
est moindre que celle de LOHENGRIN, ce qui pourrait donner un début d’explication
a ces écarts. Néanmoins, cette figure est une incitation a de nouvelles mesures entre
les masses 132 et 136 ainsi que sur des masses plus lourdes pour comprendre si cette
structure est locale ou non. De nouvelles mesures sur les masses complémentaires légeres
seraient aussi nécessaire afin de vérifier que les mémes structures sont observées et que les

présents résultats ne sont pas dii & un biais non compris dans notre procédure d’analyse.

4.5 Mesure de la dépendance en énergie cinétique des ren-

dements isotopiques

Pour les masses 92, 138 et 139, des mesures des distributions en charge ionique ont
été faites a différentes énergies cinétiques lors de la campagne de mesure de Juillet 2016.
Idéalement ce type de mesure se fait avec une cible treés fine afin de limiter les pertes
d’énergie et la déformation de la distribution en énergie cinétique dans la cible. Mais
une cible si fine implique un faible taux de comptage et le temps de mesure avec les
détecteurs Ge déja élevé, est encore rallongé. Pour une premiere prospection, nous nous
sommes tournés vers une cible d’épaisseur moyenne (voir Tab. 4.1) au risque de mesurer

des effets moins marqués.
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FIGURE 4.28: La polarisation de charge obtenue pour nos données expérimentales (en
rouge) comparée aux données de Schillebeeckx et al. extrapolées aux masses lourdes
(en bleu) et & JEFF-3.3 (en vert).

Trois énergies ont été mesurées pour les masses 92 et 138 et cinq pour la masse 139.
Nous n’aborderons que cette derniere, car c’est sur celle-ci que nous avons pu explorer

le mieux la distribution en énergie cinétique.

Pour des énergies cinétiques faiblement produites, le rapport signal sur bruit est
tres faible et les taux de comptages obtenus ont une incertitude statistique importante.
Au cours de la résolution des équations de Bateman, l'incertitude de chaque élément en
amont de la chaine se répercute sur chaque isotope. Comme nous ’avons déja vu sur les
résultats des expériences de 2013, ou l'incertitude statistique était souvent négligeable,
I'incertitude finale atteint facilement quelques dizaines de pourcents. Ici, comme nous
pouvons le voir sur la figure 4.29, aucune évolution claire de P(Z|A) en fonction de
I’énergie cinétique ne se dégage du fait des incertitudes importantes, a part pour I'l, le
premier isotope de la chaine. Nous obtenons un tres bon accord entre les expériences de
Mai-Juin 2013 et Juillet 2016.

Afin de pouvoir conserver des incertitudes raisonnables nous faisons le choix de
ne travailler qu’avec les rendements cumulés : les étapes 6, 7 et 9 de 'analyse (voir
Tab. 4.5) sont ignorées. En revanche, raisonner sur des rendements cumulés est plus
délicat car leur signification physique est moins directe que les rendements indépendants.

Afin d’interpréter au mieux ces résultats nous allons utiliser FIFRELIN, pour profiter
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FIGURE 4.29: La probabilité d’obtenir par la fission 1''3°I, en haut a gauche, le 3°Xe

(en haut & droite), le 3?Cs (en bas & gauche) et le 139Ba (en bas a droite) en fonction

de I’énergie cinétique du produit de fission. En rouge pour l'expérience de Juillet 2016
et en bleu pour Mai-Juin 2013 & 64 MeV, a titre de comparaison.

de ses faibles incertitudes statistiques. Mais il faut dans un premier temps s’assurer que

FIFRELIN est capable de reproduire nos mesures.

4.5.1 Comparaison a FIFRELIN

Avec FIFRELIN nous avons acces a la distribution en énergie cinétique de chaque
isotope, P(Z, E;|A), qu’il va nous falloir traduire en observables comparables a nos

observables expérimentales.

Il faut tout d’abord prendre en compte les pertes d’énergie qui s’operent dans la
cible. Pour cela, nous allons convoluer la distribution de FIFRELIN par une distribution
de Landau, du physicien éponyme. Celui-ci a montré [143] que la perte d’énergie de
particules chargées & travers une couche mince suit une loi de Landau. Sa fonction
caractéristique peut étre paramétrisée en fonction de deux parametres & et p et nous
utiliserons la fonction proposée dans ROOT [122], pour ’échantillonner. Dans cette
paramétrisation, £ est un parametre d’échelle qui influera sur la largeur de la distribution

et p est approximativement la valeur la plus probable!'. Ces parametres sont ajustés

11. L’espérance et 1’écart-type d’une loi de Landau ne sont pas définis.
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afin de reproduire au mieux la distribution en énergie cinétique du point de BU le plus
proche (correspondant a la distribution de la masse 136 a la charge 23), deux exemples

sont proposés sur la figure 4.30.
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FIGURE 4.30: Résultats de la convolution de la distribution en énergie cinétique de la
masse 136 de FIFRELIN & une loi de Landau ajustée pour reproduire les distributions
expérimentales, pour la masse 136 & la charge 23 (BU) & deux temps différents.

La figure 4.31 présente un exemple sur la masse 139 des résultats de cette convolu-
tion. Nous pouvons voir que les structures de la distribution initiale sont complétement
lavées par la perte d’énergie. En comparant la distribution obtenue par convolution a
une mesure en chambre d’ionisation, faite & la charge ionique 22, proche de la charge
moyenne, un tres bon accord est observé, en dehors de la queue de distribution. Celle-ci
est trés accentuée avec la convolution et représente 6% de la distribution totale, pour

les énergies en dessous de 39 MeV (le dernier point de la distribution expérimentale).

Il nous faut aussi prendre en compte la résolution en énergie cinétique de LOHENGRIN.
En intégrant sur une porte en énergie, centrée sur 1’énergie cinétique Ej souhaitée et
de largeur égale a la résolution en énergie de LOHENGRIN a FEj, nous pouvons ob-
tenir pour FIFRELIN, PFIF(Z|A, Ey), qu'il est possible de comparer a nos données
expérimentales P(Z|A, Ey,).

Pour raisonner sur les rendements cumulés, il nous faut maintenant passer des ren-
dements indépendants de FIFRELIN, aux rendements cumulés sur le temps ¢, qu’a
duré la mesure. Pour cela, il suffit d’inverser la matrice @ de Bateman (voir Eq. 4.16)

obtenue pour un temps de mesure t,,. En effet, replongeons nous dans ’équation E.17
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FIGURE 4.31: Résultats de la convolution des distributions de FIFRELIN a une loi

de Landau pour les paramétres obtenus pour les mesures a 54 MeV. A gauche, la

distribution de la masse 139, qui est aussi comparée a une mesure dans la chambre
d’ionisation, & droite, la distribution du '*°Cs uniquement.

de I'annexe E et multiplions par Q! par la gauche, nous obtenons :

QP = Jgiy (4.33)

PFIF &tant fourni par FIFRELIN, pour trouver J IlgtF il nous faut la matrice Q.

Cette étape passée, nous n’en avons pour autant pas terminé. Car si nous avons
reproduit la perte d’énergie tous isotopes confondus, pour une masse donnée, en ajustant
& ety pour reproduire la distribution en énergie cinétique du point de BU le plus proche,
il faut s’assurer que les pertes sont indépendantes de la charge nucléaire. Afin de vérifier
cela, des calculs de pertes d’énergie cinétique sont fait de la méme maniere que dans
la sous-section 3.3.2, en prenant : soit la charge nucléaire moyenne de la masse, soit la
charge nucléaire de chaque isotope. Ces valeurs sont indiquées pour la masse 139 dans le
tableau suivant 4.10 et indiquent des pertes d’énergie tres similaires pour les différentes
charges nucléaires considérées. Ce test a aussi été fait avec une énergie cinétique initiale
augmentée de 10 MeV (Tab. 4.10) et nous observons que la sensibilité des pertes d’énergie

a D’énergie initiale est trés faible devant 'ordre de grandeur des pertes d’énergie.

Ce deuxieme test est rassurant, car méme si les distributions en énergie cinétique
de chaque isotope sont différentes, la perte d’énergie, elle, change peu. Ces calculs justi-
fient ’ajustement des parameétres de la loi de Landau & une distribution en masse, tous

isotopes confondus et I’application des mémes parametres a chaque isotope.
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TABLEAU 4.10: Pertes d’énergie calculées pour la masse 139 en fonction de la charge
nucléaire et de I’énergie cinétique initiale.

AFEpertes [MeV] AFEpertes [MeV]
Z | avec E; = 75 MeV | avec E; = 85 MeV
Z 9,92 10,15
53 9,65 9,83
54 9,93 10,10
55 9,86 10,04
56 9,98 10,16

De plus, si nous considérons les mesures faites avec la chambre d’ionisation lors de
cette expérience, nous obtenons une énergie moyenne pour la masse 139 de 62,88+0,12 MeV.
Or, pour cette énergie finale mesurée, nous calculons une perte d’énergie de 10,70+2,10 MeV.
Ainsi, I'énergie cinétique moyenne initiale obtenue F;(139) = 73,58 £2,10 MeV avec les
pertes d’énergie calculées pour la masse 139 est parfaitement en accord avec 1’énergie

moyenne de FIFRELIN (sans pertes d’énergie) : Ep;r(139) = 73,50 MeV.

Pour résumer, nous pouvons transformer la distribution P(A, Z, Ey) de FIFRELIN

en une observable similaire & nos mesures :

1. En convoluant une distribution de Landau a FIFRELIN afin de reproduire les

pertes d’énergie ayant lieu dans la cible

2. En intégrant autour de I’énergie moyenne de FIFRELIN en considérant une plage

d’énergie de quelques MeV, égale a la résolution de LOHENGRIN

3. En résolvant les équations de Bateman pour passer du rendement indépendant

de FIFRELIN & un rendement cumulé sur le temps de mesure

Les intervalles d’intégrations, ainsi que les parameétres de la distribution de Landau
utilisés, sont indiqués ci-apres, dans le tableau 4.11.
TABLEAU 4.11: Parametres de la distribution de Landau et intervalles d’intégrations

de la distribution P(A, Z, E)) de FIFRELIN pour la comparaison aux données expéri-
mentales.

A JE, (MeV) & o Apu(E) (MeV)

48 0,032 74 2,12
54 0,035 8,00 2,38
139 66 0,034 8,00 2,91
72 0,036 8,25 3,18
78 0,032 7,35 3,44

Les résultats de la comparaison entre FIFRELIN et nos expériences sont montrés sur
la figure 4.32 pour les rendements indépendants et sur la figure 4.33 pour les rendements

cumulés. Ces résultats sont tres satisfaisants. Si nous avions des tendances difficiles a



Chapitre 4. Etude des rendements isotopiques et isomériques du 2*' Py 167

extraire pour les rendements indépendants, nous avons avec les rendements cumulés une

tres bonne adéquation entre FIFRELIN et nos mesures et des évolutions trés marquées.
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FIGURE 4.32: La probabilité d’obtenir par la fission I'*3°T (en haut & gauche), le 3°Xe

(en haut & droite), le 39Cs (en bas & gauche) et le 139Ba (en bas a droite) en fonction

de I’énergie cinétique du produit de fission. En rouge pour I'expérience de Juillet 2016

et en bleu pour Mai-Juin 2013 & 64 MeV a titre de comparaison. En vert les rendements
obtenues avec FIFRELIN.

Sur les figures 4.34 et 4.35, ces résultats sont exposés sous forme de ratios entre les
rendements cumulés des isotopes de la masse 139. De cette maniere, les structures sont

plus visibles et nous nous affranchissons d’une quelconque normalisation.

Nous reproduisons bien les résultats expérimentaux avec cette procédure, en retrou-
vant les mémes évolutions des productions isotopiques cumulées en fonction de 1’énergie
cinétique. D’un point de vue statistique (toujours avec un CL & 90%), uniquement 1'T
a Iénergie cinétique 54 MeV engendre un x? préoccupant pour la figure 4.33. Ceci est
visible sur la figure 4.34, ou chaque ratio a 54 MeV est tres au-dessus de ce que propose
FIFRELIN.

Néanmoins, nous allons considérer ces comparaisons suffisamment satisfaisantes
pour valider FIFRELIN sur I’évolution des rendements cumulés. Nous pouvons désor-
mais utiliser les rendements indépendants de FIFRELIN pour discuter de nos mesures

et essayer de comprendre ces structures.
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FIGURE 4.33: L’évolution en fonction de 1’énergie cinétique du rendement cumulé,
sommé sur les charges ioniques, N, pour I''*T (en haut & gauche), le 13%Xe (en haut &
droite), le 39Cs (en bas a gauche) et le 139Ba (en bas & droite) pour notre expérience
(en rouge) et comparé a FIFRELIN (en bleu).
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FIGURE 4.34: Les ratios I/Xe, I/Cs et I/Ba des rendements cumulés mesurés (en rouge)
et comparés & FIFRELIN (en bleu) pour la masse 139.
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FIGURE 4.35: Les ratios Xe/Cs, Xe/Ba et Cs/Ba des rendements cumulés mesurés (en
rouge) et comparés & FIFRELIN (en bleu) pour la masse 139.

4.5.2 Discussion sur l’effet pair-impair en fonction de 1’énergie ciné-

tique

Pour cela, nous allons calculer, a chaque énergie, 'effet pair-impair en charge nu-
cléaire, §, défini [144] & partir des rendements isotopiques des charges nucléaires paires

(indice e pour even) et impaires (indice o pour odd), comme :

CSY(AZ) -, Y(AZ)) LY (A Z) Y, Y (A, Z,)
X Y(AZ)+ XY (A Z) Y(4)

07(A) (4.34)
Cet effet pair-impair est trés marqué sur la distribution des rendements en charge nu-
cléaire (voir par exemple [128]). Il est dépendant du noyau fissionnant et de la réaction

ayant lieu.

Nos résultats expérimentaux sont comparés aux résultats obtenus avec FIFRELIN
sur la figure 4.36. Pour nos expériences (points bleus et violets), aucun effet de ’énergie
cinétique n’est visible car, comme nous ’avons déja vu sur la figure 4.29, les incertitudes
sont trop importantes pour avoir une observable discriminante. Puisque nous avons
validé FIFRELIN, nous allons maintenant raisonner sur ses résultats, aux incertitudes

largement réduites.

Lorsque FIFRELIN est convolué a une loi de Landau (points verts de la figure 4.36),
nous observons déja une structure importante, malgré les pertes d’énergie dans la cible,

reproduite par la convolution. C’est la structure que nous pourrions observer avec notre
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expérience avec une statistique accrue et une connaissance parfaite des structures nu-
cléaires des noyaux. L’évolution est notamment marquée & haute énergie cinétique, ou
I'T devient prédominant et ¢ est négatif. Nous pouvons aussi regarder les résultats de
FIFRELIN sans perte d’énergie (points rouges), ou une évolution plus structurée est

visible, avec des changements de sens de variation bien définis.
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FIGURE 4.36: L’effet pair-impair des produits de fission pour la masse 139 en fonc-

tion de I’énergie cinétique post-neutron sélectionnée par LOHENGRIN, obtenu lors de

nos expérience (en violet et en bleu), comparé aux résultats de FIFRELIN convolué

a une distribution de Landau (en vert). L’effet pair-impair directement obtenu avec
FIFRELIN est aussi tracé (en rouge).

Afin de faciliter la compréhension de cette figure, nous pouvons tracer la méme

observable en fonction de I’énergie d’excitation, ce qui est présenté sur la figure 4.37.

Nous observons en quelques sorte un miroir de la figure 4.36. En effet, ’énergie

disponible dans la réaction de fission induite du 2! Pu par un neutron thermique est :
Q = Mpy + Mpeutron + Eneutron — (ML + MH) (435)

Ou M représente les masses (en uma) du ?*!Pu, du neutron incident et des fragments
léger (indice L) et lourd (indice H) et Epeytron, I'énergie cinétique du neutron thermique

(négligeable).
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FIGURE 4.37: L’effet pair-impair de FIFRELIN pour la masse 139 post émission neu-
trons en fonction de I’énergie d’excitation du fragment lourd. Le nombre v de neutrons
émis par le fragment lourd en fonction de son énergie d’excitation est également tracé.

L’énergie disponible est répartie entre les deux fragments sous forme d’énergie ciné-

tique totale, TK E et énergie d’excitation totale, T X F, tel que :

Q=TKE+TXE (4.36)

Avec
TKE=KE,+KEyg e TXE=E;+E}; (4.37)

Ces équations sont vraies avant 1’émission des particules promptes. L’émission neu-
tron et le fait que nous ne nous intéressons qu’au fragment lourd, rend la symétrie de

ces deux observables partiellement caduque.

Regarder l'effet pair-impair en fonction de I’énergie d’excitation nous permet de fa-
cilement mettre en exergue chaque composante de cette courbe. En effet, la masse 139
post-émission neutron peut étre produite par la masse pré-neutrons 139 n’ayant émis
aucun neutron, 140 ayant émis un neutron etc ... Or, nous voyons sur la figure 4.37 que
chaque changement de pente, correspond & I’émission d’un neutron prompt supplémen-

taire.
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Grace a FIFRELIN nous pouvons tracer directement chacune de ces composantes,

ce qui est fait sur la figure 4.38.
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FIGURE 4.38: L’effet pair-impair de FIFRELIN pour la masse 139 post émission neu-
trons en fonction de I’énergie d’excitation du fragment lourd. Chaque composante pré-
émission neutron est présentée indépendamment.

Une explication similaire peut-étre donnée pour la figure 4.36 en fonction de 1’énergie

cinétique. La encore, chaque composante est tracée sur la figure 4.39.

Pour ces deux figures 4.38 et 4.39, la courbe totale (en rouge) est découpée en
différentes zones, ou chaque masse pré-neutrons donnant la masse 139 aprés émission

neutron devient la composante majoritaire, selon I’énergie.

La structure si forte de 'effet pair-impair en fonction de I’énergie cinétique, son-
dée grace a FIFRELIN est directement celle des masses pré-neutrons. Nous pouvons
d’ailleurs observer qu’en fonction de la parité de la masse pré-neutrons, le minimum de
Peffet pair-impair alterne entre 0 pour les masses paires (140 et 142) et -1 ou -0,5 pour

les masses impaires (139 et 141).

En conclusion, nous voyons que le couplage des rendements pré-neutrons de GEF
au modele de désexcitation de FIFRELIN permet de bien reproduire les observables
expérimentales qui sont a notre disposition et de les interpréter a l'aide de 1’émission

neutron.
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FIGURE 4.39: L’effet pair-impair de FIFRELIN pour la masse 139 post émission neu-
trons en fonction de I’énergie cinétique du fragment lourd. Chaque composante pré-
émission neutron est présentée indépendamment.

4.6 Discussions et comparaison

4.6.1 Comparaison des résultats a JEFF-3.3

Les résultats de ces travaux sont montrés sur les figures 4.40, 4.41, 4.42, 4.43, 4.44
et 4.45. Pour chaque masse, les rendements isotopiques indépendants obtenus par spec-
trométrie v et leur matrice de corrélation sont donnés. La partie hachurée en vert repré-
sente le rendement obtenu & partir du rendement résiduel introduit dans la section 4.3.
Lorsqu’un isomere a été mesuré, la définition choisie pour le rapport isomérique de ’iso-
mere m du noyau éX est :

Y(A,Z,m)

TR Z.) = S70F Zom) + Y (4, Z.95) (4.38)

Les rapports isomériques obtenus sont comparés aux résultats de Naik [145], a
FIFRELIN, ainsi qu’a JEFF-3.3 lorsque I’isomere est dans la bibliotheque. Lorsque ce

n’est pas le cas, le modele de Madland-England, décrit dans la sous-section 2.2.2, est
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utilisé. C’est sur ce modele que se base JEFF-3.3 lorsqu’aucune donnée expérimentale

n’existe, avec Jyms = 7,5 12,
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FIGURE 4.40: En haut, les rendements isotopiques obtenus pour les masses 130, compa-

rés & JEFF-3.3 (en bleu). En bas, les rapports isomériques obtenus, comparées & JEFF-

3.3/Madland-England (en bleu), aux mesures de Naik et al. (en vert) et & FIFRELIN
(en violet).

La forme des distributions des isotopiques pour les masses 132 et 136 sont tres dif-
férentes de JEFF-3.3, notamment par I’estimation du rendement résiduel. Le rendement
du "1 Cs est aussi particulierement plus important que ce que propose JEFF-3.3. Pour
les masses 138, 139 et 140, ’accord entre nos résultats et JEFF-3.3 est particuliérement
bon en ce qui concerne la forme de la distribution isotopique. Les incertitudes que nous
obtenons sont du méme ordre de grandeur que celles de JEFF-3.3, avec des incertitudes
réduites pour les isotopes en début de chaine, & I’exception du '32Te et du ¥%Xe qui

sont évalués a partir du rendement en masse.

FIFRELIN présente un accord raisonnable pour les rapports isomériques mesurés et
nous avons un tres bon accord avec les mesures de Naik et al. Le modele de Madland-
England en revanche est fortement mis en défaut, notamment pour le rapport isomérique

de 1328n.

L’incertitude finale et la matrice de corrélation de nos résultats sont en majeure

partie gouvernées par l'incertitude des données de structure nucléaire utilisées. Pour

12. Lorsque plusieurs états isomériques existent, une petite adaptation est nécessaire, voir dans [15;
146]. Il faut calculer & la chaine les rapports de production du spin le plus élevé sur le suivant.
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FIGURE 4.41: En haut, les rendements isotopiques obtenus pour les masses 132, compa-
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FIGURE 4.42: En haut, les rendements isotopiques obtenus pour les masses 136, compa-
rés & JEFF-3.3 (en bleu). En bas, les rapports isomériques obtenus, comparées & JEFF-
3.3/Madland-England (en bleu), aux mesures de Naik et al. (en vert) et & FIFRELIN

(en violet).
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FIGURE 4.43: En haut, les rendements isotopiques obtenus pour les masses 138, compa-
rés & JEFF-3.3 (en bleu). En bas, les rapports isomériques obtenus, comparées & JEFF-
3.3/Madland-England (en bleu), aux mesures de Naik et al. (en vert) et & FIFRELIN
(en violet).
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FIGURE 4.44: Rendements isotopiques obtenus pour les masses 137 (& gauche) et 139
(& droite), comparés a JEFF-3.3 (en bleu).
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FIGURE 4.45: Rendements isotopiques obtenus pour les masses 140 (& gauche) et 141
(& droite), comparés a JEFF-3.3 (en bleu).

s’en convaincre, la distribution en charge nucléaire de ce travail pour la masse 139 est
présentée sur la figure 4.46 lorsque les incertitudes sont propagées complétement (&
gauche) et lorsque l'incertitude sur les I7°"™ ne sont pas prises en compte (a droite). Pour
cet exemple, l'incertitude finale est en moyenne 4 fois plus faible lorsque les incertitudes

sur I7°"™ ne sont pas propagées.

Les matrices de corrélation obtenues sont une vraie avancée par rapport aux données
évaluées. Comme nous ’avons déja vu, leurs prises en compte est essentielle pour estimer

justement les incertitudes.

Que ce soit pour la compréhension des biais (raies incompatibles, taux de comptages
négatifs) et la réduction des incertitudes, la limite de cette méthode de détection réside
essentiellement dans la connaissance des données nucléaires. Ces travaux peuvent étre un
test de la cohérence des données de structure, que ce soit sur les I,’;el ou sur les rapports

d’embranchements.

4.6.2 Ré-analyse des données de *3U

Comme nous 'avons vu pour les rendements isobariques, I'un des objectifs forts du
travail de cette these et des précédentes est de fournir des données et outils d’analyses
pouvant étre actualiser et réutiliser. Cette pérennisation est un atout important car de
nouvelles données sur les I, peuvent changer considérablement les résultats présentés
ici. L’outil d’analyse développé pour le calcul des rendements isotopiques est adapté
a l'analyse d’autres expériences faites sur LOHENGRIN. Une expérience de mesure

isotopique menée en Novembre 2011 sur 1'>33U est en cours de réanalyse.
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4.7 Conclusions

sont propagées, a droite lorsqu’elles ne le sont pas.

Nous avons exposé, au cours de ce chapitre, le dispositif expérimental et le schéma

d’analyse suivi pour mesurer des rendements isotopiques et isomériques indépendants

avec LOHENGRIN par spectroscopie 7. En couplant ces mesures aux rendements en

masse obtenus dans le chapitre 3, nous nous assurons de la complétude de la distribution

isotopique pour chaque masse mesurée.

Les expériences sur LOHENGRIN ne pourront jamais proposer des résultats aussi
vastes que ceux du spectromeétre VAMOS [147; 148] au GANIL ou de l'expérience
SOFIA [149; 150] au GSI, dont des résultats récents sont présentés sur les figures 4.47

et 4.48. Les distributions isotopiques des produits de fission sont atteignables pour quan-

tité d’isotopes et pour des énergies d’excitation différentes.
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Cependant, VAMOS et SOFIA s’appuient sur une méthode de cinématique inverse
et proposent des rendements isotopiques intégrés sur une plage d’énergie d’excitation 3.
De plus, leurs résolutions en énergie et en masses ne sont pas aussi fines que celles de

LOHENGRIN.

Tant que les données de structures nucléaires présentent des incertitudes impor-
tantes, LOHENGRIN n’aura pas la précision des mesures directes de la charge nucléaire.
Mais son atout majeur est dans la mesure de rendement dans un état d’énergie d’exci-
tation parfaitement défini, répondant a la problématique des données nécessaires pour
les réacteurs actuels. Si I’étude des rendements de fission isotopiques sur LOHENGRIN
est fastidieuse, pour des résultats aux incertitude élevées, d’autres grandeurs sont néan-
moins intéressantes et accessibles grace a la treés bonne résolution en masse et en énergie

de LOHENGRIN.

Nous sommes capables de proposer des observables d’utilité pour I’évaluation ou le
test de modeles. En particulier dans la caractérisation de la polarisation de charge, ou
des structures inattendues sont observées, qui nécessitent une validation par de nouvelles
expériences. Nous pouvons aussi investiguer des effets fins en fonction de I’énergie ciné-
tique des produits de fission, comme nous ’avons vu dans la section 4.5 pour 1’évolution

des rendements isotopiques (ce qui est tres délicat en cinématique inverse).

La dépendance de la mesure des rendements isotopiques sur le pic lourd aux données
de structure est et restera, une faiblesse de LOHENGRIN. Mais nous avons vu que cette
dépendance nous permet de mettre en évidence les incohérences potentielles des schémas
de niveaux et ainsi proposer des retours sur les données de structure nucléaires. De plus,
de nouvelles informations sur ces données de structure permettront de mettre a jour ces

rendements.

Une perspective de ce travail, déja développé dans le travail de A. Chebboubi [21],
est d’estimer la quantité d’isomeres nanosecondes & partir de la forme de la distribu-
tion en charge ionique obtenue pour un isotope. Ce travail a été I'objet du stage de
L. Thombasen [151] et donne lieu & des résultats préliminaires satisfaisants qui sont

exposés sur la figure 4.49. Il sera continué par la collaboration.

13. L’intervalle d’énergie d’excitation est particulierement large pour SOFIA. En revanche, SOFIA
a lavantage de mesurer les deux produits de fission, 1a ot VAMOS, ou LOHENGRIN, n’en mesurent
qu’un seul.
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FIGURE 4.47: Exemple de résultats du spectrométre VAMOS. A gauche, identification

des produits de fission en fonction la masse et de la charge ionique afin d’illustrer la

résolution obtenue. A droite, les rendements isotopiques de la fission induite par réaction

de transfert du *°Pu, chaque numéro atomique est représenté par une couleur différente.
Tiré de [147] et [148].
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FIGURE 4.48: Exemple de résultats de la collaboration SOFIA. A gauche, la distribution
isotopique pour des produits de fission du 238U qui illustre la résolution atteinte. A

droite, les rendements isotopiques obtenus pour la méme réaction, en rouge, comparé a
GEF, en noir. Tiré de [150].
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CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES

La démarche scientifique est lente et fastidieuse, pleine de remises en question,
d’avancées inespérées et parfois de guerres de chapelle. La communauté scientifique
ne devrait pas dicter les décisions sociétales, mais elle se doit d’apporter des preuves
solides et impartiales. La reproductibilité des résultats est la clé de vofiite de la science.
Un résultat non reproductible ne vaut pas mieux que ’absence de résultat. La rigueur,

la transparence et I'objectivité sont donc les maitres mots de la recherche.

A cet égard, cette theése propose une approche statistique testant la reproductibilité
des observables. L’impartialité qu’elle induit permet de mettre en évidence les biais
expérimentaux ou analytiques qu’il faut alors comprendre et corriger. En ce sens, cette
these a largement profité des travaux des theses précédentes et de I'expérience de la
collaboration dans la rigueur de mesure et d’analyse, qui a pu étre perfectionnée pour
offrir aujourd’hui, un optimal. LOHENGRIN est un instrument qui a fait ses preuves au
cours de son demi-siecle d’existence, mais qu’il est nécessaire de maitriser. Une campagne
de mesures sur ’évolution en énergie cinétique des distributions en charge ionique autour
de la masse 142 serait une bonne opportunité pour s’assurer de la compréhension des

limites de la méthode d’analyse, comme nous ’avons vu sur 'exemple du 24 Pu.

Grace a la méthodologie la plus rigoureuse qu’il nous est permis de mettre en place
aujourd’hui, compte tenu des limitations (temps de faisceau, durée de vie des cibles),
les rendements en masse de la fission induite par neutron thermique du ?**Pu et du
241Py ont pu étre mesurés précisément, avec 1’évaluation de leurs matrices de covariance
expérimentales. Ces matrices sont un apport majeur de la collaboration a la communauté
de I'évaluation des données nucléaires. Les nouveaux résultats obtenus pour le 239Pu
présentent une forme de distribution en masse compatible a celle proposée par ENDF /B-

VIIL.1 autour de la masse 134, en désaccord avec JEFF-3.1.1. Grace a un balayage tres

182
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complet de I’ensemble des masses du pic lourd, nous avons pu proposer des données auto-
normalisées pour le 21 Pu, rendant les rendements proposés indépendants des données

existantes.

Les mesures de rendements isotopiques et isomériques obtenus pour les masses 130,
132 et 136 & 141 pour le 241 Pu se basent sur les données existantes de structure nucléaire
et ne peuvent, de ce fait, présenter des incertitudes plus faibles que ces dernieres. Si ’ex-
traction des données brutes est fastidieuse pour une incertitude finale importante, nous
avons pu proposer des observables intéressantes pour les modéles utiles & I’évaluation,
notamment la polarisation de charge en fonction de la masse du produit de fission et
Ieffet pair-impair en fonction de I’énergie cinétique. La structure observée pour la pola-
risation de charge est en désaccord avec les évaluations actuelles ainsi que les précédents
résultats expérimentaux et nécessite de nouvelles mesures sur des masses voisines de la

zone étudiée et sur les masses légeres complémentaires.

De plus, en étudiant 1’évolution de la production isotopique en fonction de ’énergie
cinétique du produit de fission, nous avons pu montrer que LOHENGRIN a une forte
valeur ajoutée comparé a ses « concurrents » sur ce type d’expérience. C’est vers ce
type de mesure que LOHENGRIN doit s’orienter, 1a ou sa résolution en énergie et en
masse sont mises en avant. Les comparaisons des résultats expérimentaux a FIFRELIN,
couplé & GEF, ont montré un bon accord et laissent a penser qu’un code pouvant décrire

I’ensemble des observables de fission soit un jour accessible.

Les données proposées dans cette theése se veulent étre de référence pour tester cer-
tains modeles utiles a 1’évaluation des données nucléaires. En particulier, les formes des
distributions en énergie cinétique observées pour les masses trés asymétriques peuvent
étre tres bien interprétées en considérant des modes de Brosa, avec une distinction sans

ambiguité de la contribution de chacun des modes.

C’est dans ces résultats que la collaboration scientifique entre expérimentateurs et
théoriciens prend tout son sens. C’est sur cette derniére idée que je souhaite cléturer ce
manuscrit, en citant le physicien théoricien D. Kaplan : « Without us (the theorists),

the experimentalists are in the dark, but without them, we’ll never know the truth. ».



ANNEXE A

TESTS STATISTIQUES

Nous aborderons dans cette annexe quelques définitions et concepts de statistiques
utiles dans ce travail. Tout d’abord nous introduirons le concept d’espérance mathé-
matique et de moments d’une distribution de probabilité. Nous expliquerons ensuite
comment la propagation d’incertitude est faite dans nos analyses. Enfin, nous nous

concentrerons sur les tests de x? et x? généralisé et la notion de p-value.

A.1 Espérance mathématique et moments d’une distribu-

tion

Considérons une variable aléatoire réelle X définie sur un intervalle I, de densité de
probabilité p (lorsqu’il s’agit d’une variable discréte, p est une distribution de probabilité

et non une densité de probabilité). L’espérance E de X est :

EX] = /eI x-p(z) de  pour une variable continue
T

= Z x-p(x) pour une variable discréte (A.1)
zel
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Le moment d’ordre » € N de X est un indicateur caractéristique de sa distribution
et est défini relativement & son espérance mathématique E :
m,(X) =E[X"] (A.2)
= / 2" - p(x) dz  pour une variable continue
zel

= Z 2" -p(x) pour une variable discréte (A.3)
zel

Par définition, le moment d’ordre 1 est I'espérance de X, E[X], qui est aussi sa moyenne
ux. Il est aussi utile de définir les moments centrés d’ordre r € N :
pr(X) = E[(X — E(X))"]
— m, (X —E[X))
= / (x —px)" p(x) dz pour une variable continue
zel

= Z (x — px)" p(x) pour une variable discrete (A.4)
zel

En particulier, le moment centré d’ordre 2 est la variance de X, Var(X), qui caractérise

la dispersion de la distribution :

Var(X) =

— ux (A.5)

Une autre maniere classique de caractériser la dispersion d’une distribution est 1’écart-

type, qui est défini comme la racine carrée de la variance :

o(X) =4/ Var(X) (A.6)

Notons aussi la dénomination du moment centrée d’ordre 3, le coefficient d’asymétrie

(ou asymétrie), et d’ordre 4, le kurtosis (ou coefficient d’aplatissement).

En vertu du théoréme central limite, pour un taux de comptage 7, lorsque le nombre
d’évenement est suffisamment grand (N > 40), la densité de probabilité de 7 s’approche
d’une distribution gaussienne. L’intervalle p & o contient alors 68.3% de la distribution.
L’écart-type est alors interprété comme étant l'intervalle dans lequel se trouve la "vraie

valeur" & un niveau de confiance de 68.3%.
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Nous pouvons maintenant définir la covariance de deux variables aléatoires réelles

X et Y, qui est une mesure de l'interdépendance des deux variables :

Cov(X,Y)=E[(X —E[X]) - (Y —E[Y)])]
=E[(X —px) - (Y — py)] (A.7)

Dans le cas particulier ou X = Y, nous retrouvons la définition de la variance.

Une maniere simple de comparer des covariances est de les borner. C’est pourquoi

la corrélation de X et Y est définie comme :

Cov (X,Y)

0X0y

Corr (X,Y) = (A.8)

Corr (X,Y) € [—1;1] et si Corr(X,Y) = =£1, alors X et Y sont totalement (anti-

)Jeorrélés. Si Corr (X,Y) =0, alors X et Y ne sont pas linéairement dépendantes.

De maniere générales, pour un grand nombre de variables aléatoires Xy, ...X,, ’en-
semble des covariances et corrélations sont écrites sous forme matricielle. Nous noterons

C la matrice de covariance et Corr la matrice de corrélation.

Var(Xl,Xl) C(Xl,XQ) C(Xl,Xn)
C(Xs9, X :

c—| ¢l 2 1) (A.9)
C(Xn, X1) -+« Var(X,, X,)

A.2 Propagation d’incertitudes

Les propagations d’incertitudes reposent sur deux hypothéses fondamentales :

H1 - La linéarité des fonctions mises en jeu

H2 - La faible valeur de l'incertitude

Soit une fonction f, de N variables * = {z1,...,xn}, de moyenne g = {1, ..., un}
et d’écart-type o = {01, ...,0n}. Le développement en série de Taylor de f au premier
ordre (H1) autour de sa valeur moyenne (H2) s’écrit :

N ooy
f@)~ f(n)+ For W (@i = i) (A.10)

En mettant cette expression au carré, il vient :

N
F@)? & F(u)2+2f (s Z(frf S 2O )y ) (A1)
=1

P lamz 8%
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Et ainsi :
N N N
of of
E[f(@)* ~ f(w)?] = 2/ (n rim i) D 5 (WE [ — ) (2 — 1)
i=1 i=1j=1 """
(A.12)
Sachant que E[z; — p1;] = 0 et que E [(z; — ) (x5 — pj)] = Cov(zs, z5), cette équation se
réécrit :
of 8f
Var(f ;jz:l O, 8:}03 p) Cov(z, x;) (A.13)

Qui peut aussi s’écrire sous forme relative en faisant intervenir les coefficients de sensi-
Ti

Var Cov(zi, ;)

(A.14)

XTi Tj

~ ZSfa-'Ez fﬁ”]
15=1

=

De la méme maniere, dans le cas plus général de m fonctions f = {fi,...fn,} définies

a partir des n variables = {z1,...x,} :

N N
Ofr 0
Cov(fx, f1) = ZZ :ck Bxfl ) Cov(zi, x;) (A.15)
i=1j=1 J

A.3 Ajustement et test de modele

Il existe deux approches statistiques classiques pour tester la validité d’un modele.
L’approche dite bayésienne qui repose sur le théoréme de Bayes, permet d’améliorer
une connaissance a priori (état de 'art) grace & un nouveau jeu de données expérimen-
tales. Schématiquement, cette approche se résume a l'inclusion de nouvelles données
expérimentales :

Probabilité d'observer des données Connaissance a priori (prior)
sachant le modele du modele

. '

P(données|modeéle) . P(modele)

P(modele|données) =
P(données)

Connaissance a posteriori

N Facteur de normalisation
du modele

Et Papproche dite fréquentiste dans laquelle nous nous placerons dans cette annexe

et de maniére générale dans ce travail
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Considérons n variables indépendantes y = yi, ..., y, fonction de n autres variables
r = x1,..,x, tels que les y; suivent une distribution gaussienne de moyenne p =
W1, .eey b €t d’écart-type o = o1, ...,0,. Supposons un jeu de parameétres 0 tel que

p = f(x;0). La fonction de vraisemblance, L (Likelihood en anglais), s’écrit :

n R 2
L) =1] \/%aexp (—; (M> ) (A.16)

i=1 i

La fonction de vraisemblance est une mesure de la compatibilité entre les y; et leur

estimation avec le jeu de parametres 6.

Lors d’un ajustement, I’objectif est de maximiser la fonction de vraisemblance pour
en déduire le jeu de parametres @ ajusté sur les mesures y dans ’hypothése du modele

f. En passant par le logarithme, maximiser L(8) est équivalent & minimiser x2() :

X(6) = Enj (lj_f(wa)y (A.17)

o

Ce dernier suit une distribution de x? a r degré de liberté, ot r est définie par le

nombre de mesure n et le nombre p de parametre 8 du modele :

r=n—-p-—1 (A.18)

La distribution de x? est définie V € R pour un degré de liberté r, telle que :

Cla,r) = xg;:?gf) (A.19)

Une maniere de juger de la qualité d’un ajustement, ou de maniere plus générale, de
la compatibilité de deux jeux de données, est de faire appel a la p-value. La définition

formelle de la p-value est valable pour toute fonction f intégrable :

p)= [ ) du (A.20)

Dans le cas particulier de la loi du x? :

k) = [, (i) du (A21)
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Lors d’un test statistique de vraisemblance, la valeur de x? observée, X?)bs’ est com-
parée a la valeur limite Xl2im déterminée par le choix de p. Si ngs > X%m, la probabilité
que le ngs soit obtenu pour un modele (hypothése) juste est 1 — p. Un exemple de loi

de x? et de p-value est montré sur la figure A.1.

Ce test mene & deux types d’erreurs :
o Les faux négatifs : rejeter une hypothese alors qu’elle est vraie (erreur de premiere
espece)
o Les faux positifs : accepter une hypothese alors qu’elle est fausse (erreur de
deuxiéme espece) !
Autrement dit, la valeur de p nous indique la confiance dans le test statistique. Si
p = 0.1, alors ’hypothese est rejetée avec un intervalle de confiance, CL (pour Confidence
Level), de 1 — p = 90%. Cela signifie que dans 10% des cas, I'hypothese est invalidée

malgré sa justesse.

] 1
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—10.4
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FIGURE A.1: Les distributions de x? & 2 et 15 degrés de liberté (traits pleins) et
la p-value pour 15 degrés de liberté (trait pointillé). En hachurée, Uintégrale de la
distribution de x2 & 15 degrés de liberté correspondant & p = 0.1 i.e. 1 — p = 90%.

1. Avec un test de x?2, cette erreur n’est pas quantifiable.
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A.3.1 Généralisation du test de y?

Dans le cas ot les y; sont liés par une matrice de covariance C 2, une généralisation

du test de x? s’écrit :

X;(0) = Z > (Wi = fxi0)) (C71)ig (yj — f(}:0)) (A.22)

n
i=1j=1

Qui s’écrit sous forme matricielle :

X2(0) = (y — f(2;0))" C™* (y — f(=:0)) (A.23)

A.3.2 Estimation de l’'incertitude d’un parametre

Une fois que le x2,;, est trouvé pour un jeu de parametres @,,;, le contour a 1o est

donnée par :
X(0) = Xinin + 4 (A.24)

Ot ¢ dépend du nombre de parametres Npq., voir le tableau A.1 pour quelques

exemples.

TABLEAU A.1: Valeur de ¢ en fonction du nombre de parameétres Ny, [152].

Npwr | 1 2 3
¢ |1,00 230 353

Le cas a un parametre sera notamment utilisé pour estimer les incertitudes des
parametres pour un ajustement. Un contour a 1o correspond a un intervalle de confiance
a 68% pour une distribution gaussienne® du parameétre recherché. En particulier, pour
déterminer l'incertitude a 1o d’un parameétre a, I’ensemble des parametres sauf 1 est fixé
a Opin, €t ¢ = 1, ainsi :

N Omin; @ £ 70) = X2 + 1 (A.25)

A.3.3 Addition d’incertitudes indépendantes

Nous avons vu dans le chapitre 3 que pour calculer N(A) il est parfois nécessaire

d’ajouter une incertitude supplémentaire aux N, (A), lorsque le x?] est supérieur a une

2. Une matrice de covariance est une matrice réelle symétrique i.e. semi-définie positive. Si son
déterminant est non-nul elle est inversible.
3. Ce qui est 'hypothése pour nos études.
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valeur limite. Cette valeur limite est définie par notre choix d’intervalle de confiance.
Pour réduire le X?], il faut ajouter une incertitude supplémentaire a la diagonale de la
matrice de covariance, C, des Ny, (A). Ainsi cette incertitude additionnelle est considérée

indépendante (la covariance des différentes estimations est constante).
Pour s’en convaincre, prenons un cas simple fictif de deux valeurs, N1 et Ny tel que :
Ny =1,00£0,15 0,0225 0,005
N = et C =
N =1,50+0,20 0,005 0,04
Avec une telle matrice de covariance C, la valeur moyenne de Ny et Ny est N = 1,17 et
X?, = 4,76. Or pour un intervalle de confiance & 90%, a un degré de liberté, Xl%-m =2,71.

Dans le cas général, augmenter la variance de Ny de oy,, revient a additionner a Ny :

k1 = 0+ oy, , de méme pour Na. La nouvelle covariance de Ny et Na, C’{Q, s’écrit alors :

CLQ =E ((ANl + Ak’l) (ANQ + AI{:Q))
= 0172 + COV(k‘l7 kg) + COV(/Cl, Ng) + COV(Nl, ]{32)
= 0172 + COV(k‘l, kz) (A26)

Si I'incertitude additionnelle est considérée comme indépendante, cov(ki, k2) = 0, sinon

cov(ki, k2) = oy, 0k, = 0%

Avec oy, = op,, = o}, = 0,01, et I'incertitude considérée comme commune :

N N{=1,00+0,18 R 0,0325 0,015
= e =
N, =1,50+0,22 0,015 0,05

Avec ce choix, N = 1,17 et X?; = 4,76. La valeur moyenne et le xﬁ restent inchangés.

Si l'incertitude est indépendante en revanche :

N N{=1,00+0,18 . C 0,0325 0,005
= e =
Ny =1,50+0,22 0,005 0,05

Et N =1,19 et x2 = 3,45.



ANNEXE B

CALCUL MONTE-CARLO POUR DES PARAMETRES
CORRELES

Une méthode Monte-Carlo (MC) est une approche probabiliste se basant sur I’échan-
tillonnage, avec un grand nombre d’événements, de parametres. Histoire par histoire, ces
parametres servent a calculer d’autres grandeurs dont nous obtiendrons une densité de
probabilité. La moyenne, ’écart-type et d’autres informations peuvent alors étre dé-
duites de ces densités. Dans notre utilisation, chaque densité de probabilité initiale est

gaussienne.

Nous faisons appel a un échantillonnage MC pour :
e La résolution matricielle des équations de Bateman, présentée dans la sous-
section 4.1.4.4
e Le calcul du BU, explicité dans la sous-section 3.4.1
Afin d’échantillonner n variables corrélées, il nous faut prendre en compte leur ma-
trice de covariances, C' € M, (R). Ces variables initiales sont tout d’abord échantillon-
nées sur une gaussienne centrée réduite, R. Les parametres corrélés, S sont alors obtenus
par [153] :
S=P-R+M (B.1)

Avec P tel quel C = P - P* = P - PT| d’aprés la décomposition de Choleski et M
est la valeur moyenne des parametres a échantillonner. Nos parametres corrélés ont ainsi

les bonnes variances avec P et les bonnes moyennes, avec M.
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Cependant, une matrice de corrélation/covariance est semi-définie positive, elle n’est
donc pas nécessairement inversible ! et en particulier décomposable selon la décomposi-
tion de Choleski. Par exemple, une matrice de covariance correspondante & une matrice
de corrélation unitaire n’est pas inversible, puisque son déterminant est nul. Lorsqu’une
matrice de covariance n’est pas inversible, nous perturbons la diagonale jusqu’a ce que

I'inversion soit possible. En pratique, cette perturbation est négligeable.

Pour chaque histoire, les parametres ainsi générés servent a calculer les observables
finales. Elle est répétée N fois (de l'ordre du million), afin d’obtenir avec une statistique
suffisante la densité de probabilité des observables finale. Pour deux variables X et
Y, dont les résultats par MC sont les vecteurs {z1,z2,....,2n8} et {y1,y2,...,yn}, les

moyennes sont :

_ 1 XN
X = N_1 Z:ZIHTZ (B.2)
Et leur covariance :
1 X - —
i=1

1. Une matrice définie positive en revanche est inversible.



ANNEXE C

DECONTAMINATION DES DISTRIBUTIONS EN CHARGE
IONIQUE

Dans cette annexe nous présentons les résultats de la décontamination des distri-
butions en charge ionique, présentée dans le sous-section 3.2.6. La figure C.1 présente
les résultats de la décontamination pour les masses symétriques et la figure C.2 pour les

masses tres asymétriques.

194
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F1cUure C.1: Décontamination des distributions en charge ionique pour les masses de

la région symétrique.
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F1cUure C.2: Décontamination des distributions en charge ionique pour les masses de
la région tres asymétrique.



ANNEXE D

AJUSTEMENT DES DISTRIBUTIONS EN ENERGIE
CINETIQUE DES MASSES SYMETRIQUES ET TRES
ASYMETRIQUES

Dans cette annexe nous présentons les résultats des ajustements a deux gaussiennes
pour les distributions en énergie cinétique des régions de la fission symétrique, Fig. D.1, et
treés asymétrique, Fig. D.2, présentées dans la sous-section 3.4.2. Ensuite, nous présentons
les résultats obtenus lorsque nous considérons le maximum possible de décontamination,
nous obtenons les figures D.3 pour les masses de la région symétrique et D.4 pour les

masses de la région asymétrique. Les structures sont toujours visibles.
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Ficure D.1: Distributions en énergie cinétique pour les masses de la région symétrique,
décontaminées des contaminants, ajustées avec deux gaussiennes.
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FIGURE D.2: Distributions en énergie cinétique pour les masses de la région treés asy-
métrique, décontaminées des contaminants, ajustées avec deux gaussiennes.
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métrique au maximum de décontamination.



ANNEXE E

RESOLUTION DES EQUATIONS DE BATEMAN

Les équations de Bateman représentent 1’évolution de la population d’'un noyau i,
N;, dans une chaine de décroissance donnée. C’est un bilan de I’évolution en temps,
t, de cette population, prenant en compte les termes de production et de disparition.
Pour notre étude il y a deux termes de production : la production par fission P; (en
s71), et la production suite & la désintégration des noyaux en amont dans la chaine
de désintégration. Ce deuxiéme terme prend en compte le rapport d’embranchement
ap_; du noyau k sur le noyau ¢ qui est défini comme étant la probabilité que le noyau
k décroisse sur le noyau i. Dans un cas simple ou il n’existe pas d’état métastable, le

noyau ¢ — 1 peuple le noyau i lorsque celui-ci décroit par désintégration S~ : a;_1.; =
Iy -
Lisyp-+1;, Br

Oul;_yg-etl,_, - sont respectivement les intensités des décroissances 3~ et 3,

du noyaux ¢ — 1.

Enfin, le seul terme de disparition est la décroissance radioactive \;V;(t), ou \; est

la constante de désintégration du noyau considéré (en s™1).

De manieére générale, ’évolution en temps de N; s’écrit donc :

dN;(t)
dt

= —XiNi(t) + P+ ) i Ny (1) (E.1)
k<i

Il est possible d’écrire cette équation pour chaque noyau de la chaine de désintégration

et de résoudre analytiquement ce systeme mais 1’écriture s’alourdit tres rapidement. La

résolution des équations de Bateman pour une chaine de désintégration donnée peut
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rapidement s’avérer fastidieuse et confuse. Ceci est particulierement vrai lorsque diffé-
rents chemins de désintégrations sont possibles, ce qui est le cas lorsqu’il existe des états
métastables. Afin d’adopter une représentation générale et de simplifier ’écriture des
équations, il est préférable de se tourner vers une résolution matricielle des équations de

Bateman, déja proposé dans [19].

Pour une explication plus claire, nous allons d’abord aborder le cas d’une chaine
de désintégration sans état métastable pour les masses 137, 139, 140 et 141, puis nous
expliciterons les cas des chaines des masses 130, 132, 136 et 138 dans lesquelles au moins

un métastable est visible dans la section E.2.

E.1 Cas d’une chaine ne comprenant pas d’isomere visible

Lorsqu’aucun état métastable n’est présent, la chaine de désintégration est la sui-

vante :
A BAap B B, Ay
0 001 012 Op—1mn 7

Soit IN et P les vecteurs colonnes tels que :

Ny Py

N1 Pl
N=| et P =

Ny P,

N est alors le vecteur population de noyaux et P le vecteur production par fission.

Le but des calculs décrits ici est de trouver P, i.e, la production uniquement par

fission de chaque isotope de la chaine de désintégration.

Avec les notations précédentes, nous obtenons le systéme d’équations :

dNy(t

0“:—%%@+%

dt

; (£.2)
dN,(t

dt( ) = —/\nNn(t) + Pn -+ an_lAn_an_l(t)

Qui se résume sous sa forme matrice en :
dN (¢
®) =AN({t)+ P (E.3)

dt
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A est alors une matrice n X n mettant en relation chaque équation de Bateman. Par

définition, A s’écrit :

_)\0 0 ce 0
A— Ozo)\[) *)\1
0 o Qpe1A—1 — M

Le vecteur colonne N représente la population réelle des isotopes de la masse A considé-
rée. Or, lors de nos mesures par spectroscopie vy, le nombre de v émis par désintégration
B~ de cette population, N,;, est détecté. Pour passer de I'un a I'autre il faut prendre
en compte l'efficacité du détecteur a ’énergie du ~y considéré e, le facteur de correction
d’effet de somme f,;, 'intensité de la raie v détectée, I,;, et le taux de désintégration,
lié a la constante radioactive ;. Il est important de noter ici que 'intensité de la raie
détectée, I, est définie pour 100 désintégrations des noyaux parents, ainsi, le rapport
d’embranchement n’intervient pas dans la relation entre IV; et N,;. Dans le chapitre ot
les rendements isotopiques sont abordés, (Cf chapitre 4), I,; est scindé en deux parties,
I, = I;fl - L77"™. Pour ne pas inutilement alourdir les équation, dans cette annexe nous
n’allons pas nous préoccuper de cette distinction entre I;?l et I, nous ne raisonne-
rons qu’avec I,;. Pour chaque noyau ¢ et chaque énergie de rayonnement v mesuré, At

étant la durée de la mesure, le nombre de « détecté est alors :
At
Noi(A) = Lyi - foi - e / AN () du (E.4)
0

Pour la suite du calcul nous allons utiliser une forme réduite du nombre de + détectés :

At
Ti(t) = / AN du —s Nyg(At) = Ly; - for - & - Ji(At) (E.5)
0

Lors de notre analyse, nous mesurons a l'aide des spectres v les N.;. Il faut donc, afin

d’appliquer le calcul qui suit, diviser par I,;, fy; et ey afin de travailler sur les J;.
Définissons X :

At XO(At)
X;(AL) = / Niwdu et X=| (E.6)
0 Xn(At)
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N - O
Et la matrice L =

nous obtenons depuis E.5 la relation J = LX . Notons
0 - A\

que la matrice L est diagonale non nulle et donc inversible, nous pouvons donc aussi
écrire X = L'J.

Puisque les fonctions sont C' ! il est possible d’inverser I'intégrale et la dérivé. En
intégrant relativement au temps ’équation E.3, nous obtenons :

Ath At At
d(u) du = A/N(u)du—i—/Pdu
U
0 0 0

d At At At
— | N =A| N P
= TA; 0/ (u) du 0/ (u) du + 0/ du

4x
AX _ ax AP
aAt +

(E.7)
Et en multipliant par la gauche E.7 par L :
dJ
—— =LAX + AtLP E.8
dAt * (£8)

Le but de cette étape est d’obtenir une équation différentielle simple en J. Pour cela,
nous définissons la matrice S tel que LAX = SJ :

LAX =LAL'J=S8J <+ S=LAL"! (E.9)
X 0

agA1  —A
Par définition, S s'écrit: S= |+

0
0 pAn—1 —An
La différence avec la matrice A est dans la définition des termes 4,7 — 1. La matrice
S est diagonale inférieure et non nulle donc est diagonalisable. Il existe une matrice
Dg diagonale et une matrice Rg inversible tel que S = RSDSREI. Il est maintenant
possible d’écrire depuis I’équation E.8 :

dJ

A = ST FHLP = RsDgsRg'J + AtLP

(E.10)
En multipliant a gauche par Rgl, I’équation E.10 devient :
r:'Y _ Do+ AtRZ'LP E.11
s qag - Psfs J + Atk (E.11)

1. Une fonction C? est une fonction continue et dérivable sur lintervalle considéré
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Maintenant, posons Y = RglJ et C = R;lLP. R;l étant indépendant du temps, de

I’équation précédente nous obtenons :

dy
£ _ DY + CAt E.12
dAt sY +C (E.12)

Ce qui est équivalent & n équations différentielles d’ordre 1 :

dYi(At)
dAt

La condition initiale est connue, d’apres la définition de J (eq. E.5), lorsque At =0 :

0
Vi, Ji(0) = / AN (u) du = 0 (E.14)
0

Ce qui implique V i, Y;(0) = 0. D’ou la solution de ’équation différentielle E.13 :

i

2
DSii

Yi(AL) = _
l( ) GDS“At -1 - DSZZAt

(eDS”At —1- DS“’At) < Cz

Yi(At) (E.15)

Maintenant, en définissant :

2
DSii

. —
v b i eDsiAt _ 1 — DSiiAt

(E.16)

Nous obtenons la matrice diagonale E :

Eyp O 0
0 F
E— 11
0
0 0 Eun

Tel que :
C=EY +— R'LP=ER'J < LP=RER'J
Enfin, en multipliant par la gauche par L' et en notant @ = L~'RER™!, il vient :
P=QJ (E.17)

La production par fission est ainsi obtenue pour chaque noyau i de la chaine de désinté-
gration de la masse A a partir des J; et d’'une matrice @Q a calculer pour chaque chaine

de désintégration en fonction de la durée At de la mesure.



Annexe E. Résolution des équations de Bateman 207

E.2 Cas d’une chaine comprenant au moins un isomere

visible

Lorsqu'un des éléments ¢ de la chaine de désintégration posséde un isomere, iy,
d’une durée de vie suffisamment grande (au minimum du méme ordre de grandeur que
le temps de vol dans LOHENGRIN), les calculs précédents ne sont que partiellement
valables. En effet, I'isomeére est considéré comme un noyau a part entiére dans la chaine
de désintégration, pouvant étre produit par fission et/ou par décroissance du noyau i — 1
et se désintégrant sur le noyau ¢ par transition interne ou le noyau i 4 1 par décroissance
B~ . L’ordre simple de la chaine de désintégration de la section E.1 est bouleversé, I’état
isomérique pouvant étre peuplé par la décroissance du noyau ¢ — 1 et pouvant décroitre

par transition interne ou par 5.

La démarche précédente reste valide mais la définition des matrices A et S est

différente. Pour illustrer cela le cas particulier de la masse 138 est détaillé.

E.2.1 Exemple a travers le cas de I’état isomere du '**Cs

Prenons le cas de la chaine de désintégration de la masse 138 dans laquelle le Cs
possede un état métastable détectable. Quatre isotopes peuvent étre détectés avec notre
dispositif expérimental : I'iode, I, le xénon, Xe, le césium métastable, ™Cs et son état

fondamental Cs. La partie de la chaine de désintégration nous intéressant est :

138 B~ 138 B 138
5316230 s — 54X€1408s —  55mCS 2,91 min

AI»Xe AXe-sM(Cs
1T

- \J/O‘Xe%Cs \/ - \l/a'mCSABa

amCs—Cs

138 B~ 138
55 Cs 33,41 min ” 56 Ba stable
QCs—Ba

Ainsi, la matrice A s’écrit :

— A7 0 0 0
A QI XeAl —AXe 0 0
0 QX esmCsAXe —Amcs 0

0 O XensCsAXe QmCsCsAmCs —ACs

Et la matrice S :
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—A7 0 0 0
g arLXeAXe —AXe 0 0
0 aXeeCs)\mCs _)\mCs 0

0 aXe—»Cs)\C’s amCsaCs)\Cs _ACS



ANNEXE F

RESOLUTION DES EQUATIONS DE BATEMAN POUR
CORRIGER DU BRUIT DE FOND

Dans cette annexe, nous proposons de détailler le calcul de la contamination prove-
nant des noyaux qui se sont déposés lors des mesures précédentes sur le cadre support de
la bande, comme présentée dans la sous-section 4.1.4.4. Les notations N;, \; et a_,; sont
les méme que dans 'annexe E. De méme que dans I'annexe E, nous nous placerons dans
le cas d’'une chalne de désintégration sans état isomere afin de faciliter la présentation

des calculs.

L’évolution typique de la population d’un isotope est présentée sur la figure F.1 ef,
avec la définition des temps suivants :
e tg =0 début de la mesure des désintégrations provenant du cadre
e t1 fin de la mesure des désintégration provenant du cadre
e t9 début de la mesure de rendement
e t3 fin de la mesure de rendement
Lorsque nous voulons prendre en compte le bruit de fond dii aux mesures précé-
dentes, il n’y a pas de production par fission car le faisceau du LOHENGRIN est fermé.

Ainsi, les équations de Bateman se simplifient en :

dNy (1)

dt e
! d](\i’t“) = AN(t)  (F.1)
d]\(:ﬁ(t) = =N (t) + an-1An-1Np—1()

En revanche, les conditions initiales ne sont plus N;(0) = 0 comme dans I"annexe E. Ici,

un certain nombre de noyaux est présent au début de la mesure. Notre but est d’estimer
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FIGURE F.1: Ilustration de I’évolution d’une population isotopique N (t) en fonction
du temps. Sont indiqué sur le schéma les différents temps auxquels nous nous référerons.

I'impact de la contamination du cadre sur le nombre de désintégration détecté lors de

la mesure.

La définition de la matrice A est la méme que dans 'annexe E :

X O 0
A— Oéo)\() —)\1
0 e Qpo1An1l —Ap

Puisque les fonctions sont au moins C, il est possible d’inverser la dérivée et I'intégrale.

En intégrant I’équation F.1 relativement au temps, nous obtenons :

N(t)—N(O):A/N(u)du:AX avec X:/N(u)du (F.2)
0 0

Le lien avec le nombre de v détecté s’écrit pour chaque isotope et chaque raie v :

Ni(th)

) F.3
I%‘f“/sz)‘i ( )

Xi(t) =
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A est une matrice triangulaire inférieure non nulle, donc diagonalisable. Il existe une

matrice diagonale D4 et une matrice inversible R4 tel que A = Ry D AR;ll. Posons :
Y=R,'X e M=R,'N(0)

En multipliant I’équation F.2 a gauche par R;ll, il vient :

Y
4y =DAY + M (F.4)
dt
Qui est équivalent a, V i :
dY;(¢
dt( ) = DAZZY;(t) + M; (F5)

Avec comme condition initiale, d’apres la définition de X F.2 :
0
X(0) = / N(w)du=0 donc Y(0)=0 (F.6)
0

La résolution de cette équation différentielle donne, V ¢ :

M py ~ DuaiiYi
Maintenant, en définissant V i :
Dait _ 1
By =<
DAiz
(F.8)
. D aii
Fi eDaiit — 1
Nous avons les matrices diagonales
Eyp O 0 Foo O 0
0 F 0 F
B 11 ot P 11
0 0
0 0 FEnn 0 0 Fun
Tel que :
Y =EM < R;'X = EM < X = RAEM = RA,ER;'N(0) (F.9)

M =FY < R;'N(0) = FY < N(0) = R4FR'X = RA\FR'X (F.10)
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Nous sommes intéressé par la contamination due & IN (0) sur le nombre de désintégration

mesurés. Ce que nous souhaitons obtenir ici est donc :

[ N du= X (1) - X (t2) = RaB(ts) R;' N(0) — RaE(12) R3'N(0)
= Ra (E(t3) — E(t2)) R;* N (0) (F.11)

Or, durant la mesure des désintégrations provenant du cadre, nous obtenons une mesure

de :
t1
)\/N(u) du = AX (1)
to
Ainsi,

X (t3) — X (t2) = R(E(ts) — E(t2)) Ry N(0)
= Ra (E(t3) — E(ts)) R;' RaF ()R X (1)
= R4 (E(t3) — E(t2)) F(t1)R;' X (t1) (F.12)

Grace a la mesure de X (¢1), il est possible de déterminer la contamination du bruit de

fond venant du cadre durant la mesure a faisceau ouvert entre les temps 9 et ts.

La contribution des isotopes du cadres a la mesure est alors :

Jpar = A X (t3) — X (2)) (F.13)

Qu’il faudra soustraire au résultat de la mesure comme présenté dans la sous-

section 4.1.4.4 (se référer notamment a l'eq. 4.15).
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Résumé

Approche expérimentale et phénoménologique des rendements de la fission

induite par neutron thermique du ?*Pu et du ?*!Pu

La fission nucléaire, bien que connue depuis 80 ans, reste un défi théorique. La
complexité et la multiplicité des interactions au sein d’un noyau fissionnant rendent la
modélisation du phénomene de fission délicate. Les modeles de fission nucléaire peinent
a reproduire les observables. Parmi ces observables, les rendements de fission sont pour-
tant des ingrédients clés pour la physique des réacteurs. S’ils ne peuvent étre prédits
efficacement, il est nécessaire de les mesurer.

Les bibliotheques de données nucléaires évaluées, qui condensent la connaissance
actuelle de ces rendements de fission, présentent pourtant des incertitudes importantes,
ainsi que des divergences. Depuis quelques années, une collaboration entre le CEA, le
CNRS et I'Institut Laue Langevin (ILL) vise & mesurer avec précision les rendements de
la fission induite par neutron thermique pour des actinides d’importance pour les cycles
Uranium-Plutonium et Thorium-Uranium, afin de compléter les connaissances actuelles
et également fournir des données de référence pour le test de modeles. En particulier,
au cours de cette these, des données expérimentales acquises sur le spectrometre de
masse LOHENGRIN & I'ILL, ont été analysées pour le 23?Pu(ng,,f) et le 24'Pu(ng,f).
Plusieurs types de rendements ont été déterminés : des rendements en masse, a 'aide
d’une chambre d’ionisation, et des rendements isotopiques et isomériques, par spectro-
métrie v avec des détecteurs Ge.

Gréace a un protocole expérimental rigoureux testant la reproductibilité des obser-
vables et une méthode d’analyse innovante, adaptée en particulier a l’estimation des
covariances et a leurs propagations, les rendements en masse obtenus présentent des
incertitudes réduites et une matrice de covariance expérimentale complete. Celle-ci est
essentielle pour la compréhension et 1'utilisation des données mesurées.

Les rendements obtenus par spectrométrie v sont fortement dépendants des données
de structure nucléaire, et présentent de facto des incertitudes importantes. L’amélioration
future des données de structure permettra, grace aux outils d’analyse développés, de ré-
duire 'incertitude des rendements isotopiques mesurés.

D’autres observables d’intéréts ont pu étre extraites des mesures, en particulier la
distribution de I’énergie cinétique moyenne des produits de fission en fonction de leur
masse, ainsi que la polarisation de charge pour une partie du pic lourd et certains
rapports isomériques. Ces données sont complémentaires des rendements et présentent
un intérét pour les modeles et les futures évaluations.

Mot Clés : rendements de fission isotopique, rendements de fission isobariques,
239Py, 24Py, spectrometre de masse LOHENGRIN
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Abstract

Experimental and phenomenological approach of the neutron induced
fission yields for ?*Pu and **'Pu

Nuclear fission, although known for 80 years, remains a theoretical challenge. The
complexity and multiplicity of interactions within a splitting nucleus make the modelling
of the fission phenomenon delicate. Nuclear fission models struggle to replicate obser-
vables. Among these observables, however, fission yields are key ingredients for reactor
physics. If they cannot be predicted effectively, it is necessary to measure them.

The evaluated nuclear data libraries, which condense the current knowledge of these
fission yields, nevertheless present significant uncertainties, as well as discrepancies.

For several years, a collaboration between the CEA, the CNRS and the Institut
Laue Langevin (ILL) has aimed at accurately measuring the yields of thermal neutron
induced fission for actinides of importance for the Uranium-Plutonium and Thorium-
Uranium cycles, in order to complete current knowledge and also provide reference data
for model testing.

In particular, during this thesis, experimental data acquired on the LOHENGRIN
mass spectrometer at the ILL in Grenoble (France) were analysed for 23°Pu(ny,,f) and
24 Pu(ng,,f). Two types of yields were determined : mass yields, using an ionization
chamber, and isotopic yields, by spectrometry v with Ge.

Thanks to a rigorous experimental protocol testing the reproducibility of the obser-
vables and an innovative analytical method, adapted in particular to the estimation of
covariances and their propagation, the mass yields obtained present reduced uncertain-
ties and a complete experimental covariance matrix. This is essential for understanding
and using the measured data.

The isotopic yields obtained are highly dependent on the nuclear structure data, and
de facto present significant uncertainties. The future improvement of the nuclear struc-
ture data will allow, thanks to the analysis tools developed, to reduce the uncertainty
of the isotopic yields measured.

Other observables of interest have been extracted from the measurements, in par-
ticular the average kinetic energy distribution of the fission products as a function of
their mass, as well as the charge polarization for part of the heavy peak. These data are
complementary to fission yields and are of interest for models and future evaluations.

Keywords : isotopic fission yields, isobaric fission yields, 3°Pu, 241 Pu, LOHENGRIN

mass spectrometer
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